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Die Untersuchung von Oberflichenprozessen mit Radioaktivitat 
von Hans Frauenfelder. 
Physikalisches Institut der ETH. Ziirich. 
14. IIT. 50. 


Summary. A short survey on surface processes on solids is given. New methods 
for measuring desorption probabilities, sticking coefficients and surface diffusion 
coefficients by means of radioactive substances are described. Recoil atoms from 
K capture are recorded; this allows the measurement of the adsorption of thin gas 
layers at low pressures and of extremely small diffusion coefficients. Experimental 
results are given and compared to former investigations with other methods. Ap- 
plications to nuclear physics are the rapid separation of radioactive elements and 
the preparation of very thin sources. 


GRUNDLAGEN. 


§ 1. Einleitung. 


Viele physikalische und chemische Prozesse werden durch Vor- 
gange an Grenzflichen (Oberflachen) bestimmt. Wir denken zum 
Beispiel an den Energie- und Stoffaustausch zwischen zwei Pha- 
sen?) *), an das Kristallwachstum*) und an katalytische Wirkun- 
gen*)-®). Fir das Verstindnis solcher Vorginge ist die Kenntnis 
des Verhaltens einzelner Atome an Oberflichen wesentlich. Weil 
aber der Einzelprozef experimentell schwer zugianglich ist und 
schon Spuren von Verunreinigungen Grenzflicheneffekte tiefgrei- 
fend beeinflussen kénnen, sind die heute bekannten Grundlagen noch 
unvollstindig. 

Um besseren Einblick in die Oberflichenerscheinungen zu er- 
halten, miissen entweder die bekannten Methoden verfeinert oder 
neue Methoden entwickelt werden. Der Gedanke, diekiinstlich radio- 
aktiven Isotope systematisch dazu zu verwenden, ist naheliegend. 
Dabei kénnen zwei Eigenschaften der Radioaktwitit verwendet 
werden, namlich die Strahlung und deren Wirkung auf das zerfal- 
lende Atom (Riickstof). 

Durch die Strahlung lassen sich schon kleinste Substanzmengen 
nachweisen. Damit kénnen wir die Elementarprozesse an Oberfla- 
chen (Adsorption, Desorption, Oberflachendiffusion) direkt beob- 
achten und messen. 





348 Hans Frauenfelder. 


Anderseits erhalt das Atom bei einem Zerfall einen bestimmten 
Impuls (RiickstoB)’)*). Dies erméglicht die Untersuchung weiterer 
Prozesse, wie etwa der Diffusion aus der Grenzfliche in das Innere 
oder die Beeinflussung des Potentialfeldes der Oberfliche durch 
adsorbierte Gasschichten. 


§ 2. Ubersicht und Definitionen. 


Den einfachsten Zugang zu den Vorgingen an Oberflachen bildet 
die Untersuchung der Elementarprozesse, welche fiir das Verhalten 
der einzelnen Atome an Grenzflaichen fester Kérper gegen Vakuum 
mafgebend sind!-%), °): Adsorption, Oberflaichendiffusion, Diffusion 
in den festen Kérper und Desorption. Diese vier Prozesse sind in 
Figur 1 schematisch dargestellt. 

Die Bezeichnung Kondensation beniitzen wir ausschlieflich fiir 
den Zusammenschluf von adsorbierten Atomen und Molekiilen zu 
grofern Komplexen (Atom-,,Zwillinge“?!°), Mikrokristallite!?)), 
nicht aber fiir die Adsorption. Wenn wir von Elementarprozessen 
sprechen, ersetzen wir auch den Begriff Verdampfung durch Desorp- 


Adsorption Desorption 


Vekuum 


Obertlachendiffusion 





Obertlache 


Fester Korper NN \ 
N 
N Rc 


Fig. 1 
Elementarprozesse an Oberflachen 


tion und verwenden ,,Verdampfung“ nur bei der Beschreibung von 
Experimenten (z.B. Verdampfungsanlage). 

Weitere Begriffe fiihren wir ein, ndem wir den Weg eines einzel- 
nen Teilchens verfolgen. Ein auftreffendes Teilchen wird zuniachst 
adsorbiert, bleibt eine gewisse Zeit (Verweilzeit}?)1%) an der Ober- 
flache haften und wird dann wieder desorbiert. Wahrend der Ver- 
weilzeit gibt es seine Energie ganz oder teilweise an das Gitter des 
festen Koérpers ab1). Der Akkomodationskoeffizient a 14)15) mif®t den 
Bruchteil der abgegebenen Energie; der Bruchteil (1-a) wird vom 
Teilchen wieder weggefiihrt. Ist a = 1, so wird das Teilchen erst 
nach vollstandigem Energieaustausch desorbiert; ist a = 0, so er- 
folgt elastische (spiegelnde oder diffuse) Reflexion. 
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Der Haftkoeffizient c ist definiert als die Wahrscheinlichkeit, da8 
ein Teilchen nach dem Auftreffen an der Oberflache langer als eine 
Zeit t haften bleibt; (1-c) ist die Wahrscheinlichkeit, daf es reflek- 
tiert oder vor der Zeit t wieder desorbiert wird*). 

Die Bindungsenergie E (Ablésearbeit, Desorptionswarme) ist die 
Energie, die notwendig ist, um ein Teilchen aus seinem energetisch 
tiefsten Zustand an der Oberflaiche in den freien Zustand iiberzu- 
fiihren?*)~18), Meist wird -E an verschiedenen Orten verschiedene 
Werte annehmen; die Bindung der adsorbierten Atome erfolgt vor- 
wiegend an den Stellen gréfSter Bindungsenergie (aktive Zentren). 
Die Desorptionswahrscheinlichkeit w ist die Wahrscheinlichkeit, 
daf ein Teilchen in der Zeiteinheit die Oberflache verla&t. 


Die Wechselwirkungsenergie zwischen den adsorbierten Teilchen 
bezeichnen wir als Kondensationsenergie L. Wahrend die Bindungs- 
energie immer negativ ist, kann die Kondensationsenergie negativ 
oder positiv sein. Da in unseren Experimenten der mittlere Abstand 
zwischen zwei adsorbierten radioaktiven Atomen immer viel gréfer 
ist als der Atomdurchmesser, kénnen wir die Kondensationsenergie 
vernachlassigen. 


Bewegt sich ein Teilchen langs der Oberflache, so tiberwindet es 
Potentialschwellen der Héhe A. Wir nennen 4 die Aktivierwngs- 
energie fiir die Oberflachendiffusion. Im allgemeinen wird A von der 
Richtung der Bewegung abhiangen. 


Experimentell wurde gezeigt, dafS die Bindungsenergie an ver- 
schiedenen Flachen desselben Kristalles ungleich ist?®)-*"). Die 
Kristallstruktur der Oberflaiche muf deshalb beriicksichtigt und, 
wenn méglich, mit untersucht werden. Weiter ist der Einfluf von 
adsorbierten Gasschichten zu beachten. Solche Fremdschichten 
kénnen das Potentialfeld der Oberfliche und damit den Verlauf 
aller Oberflachenprozesse stark verindern. 


Die Elementarprozesse sind abhangig von der Art der an der 
Oberflache wirkenden Krafte. Wie im Innern fester K6érper, so un- 
terscheiden wir auch an der Oberflache drei Krafttypen?*): elektro- 
statische Krafte, Van Der Waats-Krafte und Austauschkrafte 
(overlap forces). Beschranken wir uns auf die Wechselwirkung von 


*) Die Zeit t laBt sich ohne Modellvorstellung nicht genau definieren. Sie kann 
jedoch innerhalb folgender Grenzen willkiirlich festgelegt werden: t,< 1t< fy. 
Dabei ist t, die Zeit, welche das adsorbierte Teilchen braucht, um das thermische 
Gleichgewicht mit der Oberflache zu erreichen (10~12-10-5 sec); t, bedeutet die 
mittlere Verweilzeit des Teilchens, wenn es das thermische Gleichgewicht erreicht 
hat (bei unsern Experimenten > 1h). Innerhalb dieser Grenzen wird der Haft- 
koeffizient c unabhangig von T sein. 
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neutralen Atomen mit einer Oberfliche, so treten keine elektro- 
statischen Krafte auf. Wird die Adsorption vorwiegend durch Van 
Der Waats-Krafte bewirkt (Van Der Waats-Adsorption), so sind 
die Bindungsenergien klein (GréSenordnung 0,1 eV). Bei Adsorp- 
tion durch Austauschkrifte (Austauschadsorption) sind die Bin- 
dungsenergien bedeutend gréfer (GréBenordnung 1 eV) *). 


§ 3. Problemstellung. 


Die vorliegende Arbeit bildet einen Versuch, die in Figur 1 skiz- 
zierten vier Elementarprozesse systematisch mit radioaktiven Iso- 
topen zu erfassen. Dabei beschraénken wir uns auf solche physika- 
lische GréBen, welche fiir die Prozesse bestimmend sind und welche 
nicht mit bekannten Methoden leichter zu messen sind. 


Die Adsorption charakterisieren wir durch den Haftkoeffizienten ; 
der Akkomodationskoeffizient ist andern Methoden (Hitzdrahtme- 
thode*4)15), direkte Messung?’)) besser zuginglich. Die Untersu- 
chung der Desorption liefert uns die Desorptionswahrscheinlichkeit 
und die Bindungsenergie der adsorbierten Teilchen. Aus den Dif- 
fusionsprozessen erhalten wir die Diffusionskoeffizienten. 


Die Elemente, mit denen Experimente durchgefiihrt werden, ge- 
héren zwei Gruppen an. Die erste Gruppe wird gebildet durch die 
Metalle, deren Hiille durch zwei s-Elektronen abgeschlossen wird, 
also z.B. Zink, Cadmium und Quecksilber. Es ist bekannt, daf die 
Bindungsenergie dieser Elemente an allen Oberflachen auSerordent- 
lich gering und ihr Haftkoeffizient sehr klein ist (KNupsEN, Woop 
u.a., vergleiche § 12). Dagegen besitzen die Metalle der zweiten 
Gruppe, bei welchen in der auBersten Schale nur ein s-Elektron vor- 
handen ist (Kupfer, Silber, Gold) Haftkoeffizienten von der GréBen- 
ordnung 1. 


Diese beiden Gruppen sollen untersucht und die Ergebnisse ein- 
ander gegentibergestellt werden. 


*) In der Literatur wird die van DER WaaLs’sche Adsorption meist als physika- 
lische und die Austauschadsorption als chemische Adsorption bezeichnet. Die akti- 
vierte Adsorption ist ein Spezialfall der Austauschadsorption, obwohl die Begriffe 
,,chemische“‘ und ,,aktivierte“* (oder ,,gehemmte‘‘) Adsorption vielfach synonym 
verwendet werden. In beiden Fallen wird zwar die Bindung durch die gleichen 
Krafte bewirkt. Bei der aktivierten Adsorption jedoch ist zur Einleitung des Pro- 
zesses eine Aktivierungsenergie notwendig, weil zuerst eine andere Bindung geldést 
werden muB (Dissoziation eines Molekiils). 
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§ 4. Das Prinzip der Untersuchungsmethode. 


Wie wir schon in der Einleitung ausgefiihrt haben, bestehen zwei 
prinzipiell verschiedene Méglichkeiten zur Verwendung der Radio- 
aktivitat bei unsern Untersuchungen. Naheliegend ist der Nachweis 
kleinster Mengen durch die Strahlung eines radioaktiven Isotopes 
(Tracermethode). Die Ausniitzung des Riickstofes beim Betazerfall 
und beim K-Einfang ist experimentell schwieriger, erginzt aber die 
Tracermethoden gut. 


Im folgenden skizzieren wir kurz die Hauptgedanken unserer 
Untersuchungsmethode, die Einzelheiten sind in den spiteren Para- 
graphen eingehend beschrieben. Die radioaktiven Isotope fiir die 
Experimente werden so hergestellt, daf ihnen méglichst wenig sta- 
bile Atome beigemischt sind (§ 7). Die Praparate werden in eine 
entsprechend konstruierte Vakuumanlage gebracht (§ 5). In dieser 
Apparatur wird unmittelbar vor dem Versuch die Auffangerober- 
fliche durch Aufdampfen eines Metailes hergestellt (§ 6). Auf diese 
frische Oberflaiche wird das radioaktive Isotop aus einem kleinen 
Graphittiegel aufgedampft. 


Mit Zahlrohren, welche sich ebenfalls in der Apparatur befinden, 
lat sich die Aktivitaét auf dem Auffainger messen. Damit kann der 
Haftkoeffizient ermittelt werden (§ 8). Verfolgen wir bei einer festen 
Oberflachentemperatur den zeitlichen Verlauf der Aktivitat auf dem 
Auffanger, so erhalten wir die Desorptionswahrscheinlichkeit (§ 9). 
Messen wir dagegen die Verteilung der durch eine Schlitzblende auf- 
gedampften radioaktiven Atome langs des Auffiingers zu verschie- 
denen Zeiten, so gewinnen wir Aufschlu8 iiber die Diffusion langs 
der Oberflache (§ 10). Die Bestimmung der Zahl der radioaktiven 
Atome, welche beim Zerfall durch den Riicksto8 aus der Oberfliche in 
das Vakuum geschleudert werden, bietet eine Méglichkeit zur Erfas- 
sung der Diffusion aus der Oberflaiche in das Innere (§ 11 und § 15). 


Bei der Durchfiihrung dieses Programmes war die Gewinnung 
neuer Resultate untrennbar verbunden mit der Weiterentwicklung 
der Methoden. Trotzdem trennen wir diese beiden Gebiete in die 
Abschnitte ,, Untersuchungsmethoden“ (§ 5-§ 11) und ,,Eigene experi- 
mentelle Ergebnisse und Diskussion“ (§ 12-§ 16). Wir hoffen dadurch 
beides klarer darstellen zu kénnen. 
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UNTERSUCHUNGSMETHODEN. 


§ 5. Die Apparatur. 


Die in § 4 skizzierten und in den §§ 8-11 eingehend beschriebenen 
Untersuchungen werden in einem Metallgefa8 durchgefiihrt, das von 
einer leistungsfahigen Oldiffusionspumpe durch eine grofe Ausfrier- 
tasche evakuiert wird. Metall weist gegentiber Glas groBe Nachteile 
auf: Undichtigkeiten, geringeres Endvakuum, nicht vollstandig ent- 
gasbar. Trotzdem wurde fiir diese Untersuchungen Metall vorgezo- 
gen, da viele Einzelteile eingebaut werden kénnen, die sich standig 
den neuen Erfahrungen und Forderungen anpassen lassen. 


Die prinzipielle Anordnung der Apparatur ist in Fig. 2 skizziert. 


cm 


blasplatte 


Messraum M 
heizplatte Shebe 


Tiagal Lihlrobr 


Fig. 2 
Skizze der Vakuumapparatur 
Diese Skizze ist stark vereinfacht, damit die wichtigen Einzelteile klar hervor- 
treten. So ist nur ein Zahlrohr und nur ein Graphittiegel eingezeichnet, die Ab- 
schirmungen um das Zahlrohr fehlen. 


Im Verdampfungsraum V befinden sich vier Graphittiegel, die 
zum Verdampfen der radioaktiven Stoffe dienen. Die Temperatur 
der elektrisch direkt geheizten Tiegel wird mit einem Mikropyro- 
meter bestimmt. Eine Abschirmung trennt den Verdampfungsraum 
V vom Mefraum M und soll das Eindringen von radioaktiven Ato- 
men verhindern. Durch einen Schlitz in der Trennwand greift eine 
Scheibe, die mit Hilfe einer magnetischen Kupplung von aufen ge- 
dreht werden kann. Diese Scheibe trigt eine Heizplatte, auf welcher 
frische Glimmerspaltflichen befestigt werden. Deren Temperatur 
wird mit Thermoelementen kontrolliert. Zwei kleine Zahlrohre mit 
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Glimmerfolien sind im MefBraum unterhalb der Auffangerscheibe 
angeordnet. Der Druck wird mit einem geeichten Philipsmanometer 
(PenninG-Typ) gemessen und betragt bei den meisten Messungen 
5-10-* mm Hg. 

Von gréftem Einflu8 auf die Experimente ist die Konstruktion 
von Graphittiegel und Auffainger. Wir wollen deshalb auf diese 
Teile und auf einige vorbereitende Messungen naher eingehen. 


Zutihrung for die Heizung Autgetangene Aktivitat pro “dcheneinhent 
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Fig. 3a Fig. 3b 





Tiegel und Auffanger Bestimmung von w 


Bau und Anordnung von Graphittiegel und Aujfdnger sind aus 
Fig. 3a zu ersehen. Eine Tantalblende iiber der Tiegeléffnung redu- 
ziert die Erwarmung des Auffiangers durch direkte Strahlung. 


Erhitzen wir in einer bestimmten Anordnung ein Praparat im 
Graphittiegel, so verdampfen die radioaktiven Atome zusammen 
mit Spuren von immer vorhandenen stabilen Stoffen und bilden 
eine Art Molekularstrahl. Dabei trifft nur der Bruchteil w aller Ato- 
me, welche den Tiegel verlassen, den Auffanger; der Bruchteil 
(1-w) geht daran vorbei. Fiir die experimentelle Bestimmung von 
w verwenden wir ein radioaktives Isotop mit méglichst grofem Haft- 
koeffizienten, z. B. Kupfer (§ 12). Dies Praparat verdampfen wir in der 
zu untersuchenden Anordnung und messen anschlieBend die radiale 
Verteilung der Aktivitét auf dem Auffanger. Das Ergebnis eines 
solchen Versuches ist in Fig. 3b dargestellt. Wir setzen zusiatzlich 
voraus, daf’ der Haftkoeffizient unabhingig vom Auftreffwinkel 
sel, wenn dieser zwischen 45° und 90° variiert. Dann la8t sich aus 
dem Verlauf der gemessenen Kurve der gesuchte Wert von w ab- 
schatzen. Es zeigt sich, daf bei kleinen Abstanden d zwischen Tiegel 
und Auffanger (d < 1 cm) praktisch alle verdampfenden Atome den 
Auffanger treffen. 
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Der Auffdnger besteht aus einem runden Silberblock (Seitenan- 
sicht in Fig. 3a), der im Innern eine Heizwicklung triégt. Die Glim- 
merunterlage fiir die Aufdampfschicht wird durch einen Stahlring 
gegen den leicht gewélbten Silberkérper geprefit. Die Wélbung be- 
wirkt, daf die Glimmerscheibe gleichmafig auf der Unterlage auf- 
liegt und so iiberall gleich stark erhitzt wird. Der Trager T ist mit 
Keramikstiitzen an der drehbaren Scheibe befestigt. 

Das Thermoelement fiir die Messung der Oberflachentemperatur 
(0,1 mm Kupfer-Konstantan) liegt flach auf der Glimmerunterlage. 
Die Zuleitungen zur Létstelle berithren auf einer Strecke von min- 
destens 1 cm die Unterlage, wodurch die Verfalschung der Tempera- 
turangabe infolge Warmeableitung durch die Drahte vermindert 
wird. Ein zweites Thermoelement mift die Temperatur des Silber- 
blockes. 

Die Zahlrohre im MefSraum sind so abgeschirmt, da sie nur die 
Aktivitaét auf der drehbaren Scheibe messen. Der Abstand zwischen 
Zahlrohr und Scheibe variiert zwischen 1 cm und 5 cm. Durch die 
Strahlung des geheizten Auffangers erwarmen sich die Zahlrohre. 
Da keine vollstandig wirksame Abschirmung méglich ist und sich 
durch die Erwarmung das Zahlrohrplateau stark verschiebt, wird 
die Zihlrohrspannung so nachreguliert, daf die StoBhéhe und damit 
auch die Stof8zahl dauernd gleich bleiben. 

Die Glimmerfolie der Zaihlrohre besitzt eine Flache von 1 cm? 
und eine Dicke von ca. 2 mg/cm?. Fiir die folgende Uberlegung 
nehmen wir an, dafi ein radioaktives Praparat homogen auf der gan- 
zen Zihlrohrfolie verteilt sei. Fiir spatere Messungen (§11 und §15) 
benétigen wir den Raumwinkel w,, unter welchem dieses Priparat 
das Zahlrohr sieht. Der Winkel w, ist schematisch in Figur 9b einge- 
zeichnet. Zur experimentellen Bestimmung von @, stellen wir durch 
Aufdampfen auf eine diinne Unterlage ein Hilfspraparat her, des- 
sen Flache gleich der Folienflache ist. Wird das Hilfspraparat 
direkt auf die Zahlrohrfolie gelegt, so messen wir die Stofzahl Np. 
Befindet es sich dagegen in einem Abstand d’ (d’ = 4 cm) von der 
Folie, so erhalten wir eine kleinere StoBzahl N,. Der Raumwinkel 
w’, im Abstand d’ Jat sich berechnen. Aus ,’, Ny und N, folgt 
w, = 0,25 + 0,02. 

Bei der Darstellung der Untersuchungsmethoden in den folgen- 
den Paragraphen wird angenommen, daf der Zerfall des radioakti- 
ven Isotopes keine merkliche Abnahme der Aktivitat verursache, die 
Halbwertszeit also sehr grof sei gegen die Mefidauer. Wenn die ver- 
wendeten Isotope wahrend den Experimenten merklich zerfallen, 
was meist der Fall ist, werden die gemessenen StoBzahlen mit Hilfe 
der bekannten Halbwertszeiten korrigiert. 
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§ 6. Die Auffangeroberflichen. 


Besondere Sorgfalt wird auf die Auswahl und die Herstellung 
der Auffangeroberflache gelegt, welche als Unterlage fiir die radio- 
aktiven Isotope dient. Am besten eignen sich Kristallspaltflachen 
und aufgedampfte Metallschichten. 

Bei Kristallspaltfléchen (Glimmer, Steinsalz, Kalkspat) ist die geo- 
metrische Flache von der gleichen GréSenordnung wie die fiir die 
Oberflaichenuntersuchung wirksame Flache. Die Oberflaichenstruk- 
tur la8t sich aus der Kristallstruktur erschliefen; die Energiever- 
haltnisse kénnen prinzipiell theoretisch erfaBt werden**). 

Metallschichten, welche durch Aufdampfen auf Kristallspaltfla- 
chen hergestellt worden sind*5), besitzen in dicker Schicht (ca. 
10-3 cm) ebenfalls eine glatte Oberflaiche. Ein solcher Metallfilm be- 
steht aus Mikrokristallen, deren GréSfe und Orientierung von meh- 
reren Parametern abhangt: Struktur und Temperatur der Unter- 
lage, Dicke des Films, Verdampfungsgeschwindigkeit und Vakuum. 
Durch geeignete Wahl dieser Parameter ]a8t sich erreichen, da8 
die Mikrokristalle sehr grof} werden und gegeniiber der Unterlage 
vollstandig orientiert sind (vergleiche Fufnote § 15). 

Damit bietet sich eine Méglichkeit, die Strukturabhangigkeit der 
Oberflaichenprozesse zu untersuchen. Auf eine Spaltflache wird ein 
Metall unter solchen Bedingungen aufgedampft, daf eine bekannte 
Orientierung entsteht. An dieser Schicht werden die in Frage kom- 
menden Oberflichenprozesse gemessen. AnschlieSend laB8t sich die 
Oberflachenstruktur noch mit Réntgenmethoden und Elektronen- 
mikroskop kontrollieren. 

Bei allen Untersuchungen verwenden wir auf Glimmer aufge- 
dampfte Metallschichten. Diese werden jeweils direkt vor Beginn 
einer Messung im Hochvakuum aus zusiatzlichen Graphittiegeln 
hergestellt?*) 2”). Dabei sind folgende Punkte wesentlich: 1. Die 
Ausgangssubstanz muf rein sein. Verunreinigungen kénnen als Stér- 
stellen an der Oberflache auftreten und unerwiinschte aktive Zen- 
tren bilden. Okkludierte Gase werden entfernt, indem man die Sub- 
stanz vor dem Aufdampfen im Tiegel mehrere Male schmilzt. Erst 
wenn der Dampfstrahl vollstandig ausgebildet ist, wird der Auf- 
fanger iiber den Tiegel gedreht. 2. Damit die Oberflaiche méglichst 
reproduzierbar sei, wird als Unterlage eine frisch gespaltene Glim- 
merfliche verwendet. 3. Auf der Oberflaiche sollen sich méglichst 
wenig Fremdschichten (Oberflachenoxyde*’), adsorbierte Gas- und 
Fettschichten) anlagern. Deshalb wird die Temperatur des Auf- 
fangers wihrend des ganzen MeSvorganges hoher gehalten, als die- 
jenige der Umgebung. 
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§ 7. Verwendung radioaktiver Isotope. 


Fiir eine bestimmte Oberflaichenuntersuchung eignen sich meist 
mehrere Elemente. Die Auswahl der radioaktiven Isotope dieser 
Elemente erfolgt dann nach vier Gesichtspunkten. 1. Das Zerfalls- 
schema soll gut bekannt sein. Sonst besteht die Gefahr, daf durch 
eine ungeniigende Angabe eine falsche Interpretation eines Ober- 
flachenprozesses erfolgt. 2. Die Strahlung soll im Zahlrohr gut nach- 
weisbar sein. 8. Die Halbwertszeit darf nicht zu kurz und nicht zu 
lang sein. Ist sie kiirzer, als etwa 3-5 Stunden, so reicht die Zeit 
nicht fiir die Praparatherstellung und die gewiinschte Untersuchung. 
Ist sie aber zu lang, so kann die Apparatur dauernd verseucht wer- 
den. 4. Das Isotop soll sauber und tragerfrei in geniigender Starke 
hergestellt werden kénnen. 

Durch eine Zusammenstellung der wichtigsten Eigenschaften der 
verwendeten Isotope vereinfachen wir die Beschreibung der Unter- 
suchungsmethoden und der Ergebnisse in allen folgenden Paragra- 
phen. 


107 


Cadmium Cd} 29) — ba” I-6% 


0646 MeV J7 
ro 
Ag””* -Ty,=44 sec 


40935 MeV 
irevwm:sess Ag a7 , stabil. 











Fig. 4 
Zerfallsschema von Cd!°7 


Herstellung: Bei Bestrahlen von Silber im Cyclotron mit Pro- 
tonen entsteht hauptsachlich Cd1°’. Silber und Cd?°? werden durch 
HNO, von der Target gelést, bis zur Trockene eingedampft und 
wieder in Wasser aufgenommen. In der Hitze wird das Silber mit 
HCl (1:10) gefallt. Nach mehrfachem Filtrieren wird CdCl, zur 
Trockene gedampft und in Wasser aufgenommen (pH 6-7) *). In 
einer kleinen Elektrolysenapparatur wird das restliche Silber auf 
eine Hilfselektrode abgeschieden. Die Priparate bestehen aus diin- 
nen Molybdandrahten, auf welche Cd1°7 mit erhéhter Spannung elek- 
trolysiert wird. 


*) Herrn Dr. E. Jacosr danke ich herzlich fiir die sorgfaltige Durchfiihrung 
simtlicher Trennungen. 
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Nachweis: Die Empfindlichkeit der Fensterzahlrohre, welche bei 
dieser Messung verwendet werden, ist fiir die Réntgenstrahlung des 
K-Einfanges gering. Die Konversionselektronen von Ag!®’* tragen 
deshalb zur gemessenen Stofzahl mehr als 98% bei. 


Quecksilber Hg197 3°) 31) 
9-2 


ao . 
po HO O18 Mel 
4%.7 ~9 
Ps —_—L T= 710 sec 
at 


ve x et Q133 MeV 
7 x he =74 
mony 4 see = Hy” Ti -B5h 





“ee MeV ook 
t Aa t 0077 Mey 
fu, stabil 
Fig. 5 
Zerfallsschema von Hg}? 

Herstellung: Gold wird im Cyclotron mit Protonen bestrahlt. Die 
oberste Schicht der Target wird abgekratzt und in einen Tiegel im 
Vakuumgefaf gelegt. Beim Erhitzen des Tiegels auf ca. 900°C dif- 
fundiert Hg!®? in wenigen Sekunden an die Oberflache, verdampft 
und kann aufgefangen werden. 


Kupfer Cu® 3?) 

Bei Bestrahlen von Nickel mit Protonen entstehen mehrere 
Kupferisotope mit verschiedenen Halbwertszeiten. Bei den Unter- 
suchungen mit Kupfer wird jedoch immer nur die gesamte Strah- 
lung als Nachweismittel beniitzt (Tracermethode), so daf die Exi- 
stenz der verschiedenen Perioden auf unsere Uberlegungen ohne 
Einflu® ist. 

Herstellung: Die oberste Schicht der bestrahlten Ni-Target wird 
abgekratzt, in HNO, gelést, zur Trockene gedampft und in H,SO, 
(1:10) aufgenommen. Aus dieser sauren Lésung wird Cu tragerfrei 
auf einen Molybdandraht elektrolysiert. 


§ 8. Bestimmung des Haftkoeffizienten. 


Fir die Bestimmung des Haftkoeffizienten ¢ mit radioaktiven 
Stoffen verwenden wir die folgende Methode. Ein radioaktives Iso- 
top des zu untersuchenden Elementes wird in einem Graphittiegel 
erhitzt und gegen einen bestimmten Auffainger gedampft. Aus der 
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Aktivitat im Tiegel vor und nach dem Versuch, sowie aus der Akti- 
vitat auf dem Auffanger, la8t sich c berechnen. Dabei muf beriick- 
sichtigt werden, dafS nur der Bruchteil w der verdampfenden Atome 
die Auffiaingeroberflache trifft. Dieser Bruchteil lat sich experi- 
mentell bestimmen (§ 5). 

Im besonders aufschluBreichen Fall von Cadmium (vergleiche 
§12) erméglichen giinstige Umstande eine verfeinerte und empfind- 
lichere Bestimmung des Haftkoeffizienten cog. Das radioaktive 
Cadmium Cd?!° (Zerfallskonstante 4,4) zerfallt durch K-Einfang in 
Silber Ag!®”* (Fig. 4). Im verwendeten Folienzahlrohr werden fast 


leg N/sec 





Fl Aggy t ft —Ag 4 ‘, Ny -A,, 4 
j rg € —e" “Ag NJ Vag 6° “A9 
i * 





\ 
0 1 2 3 4 = min 
Fig. 6 
Bestimmung des Haftkoeffizienten von Cadmium 





nur die Konversionselektronen der Tochtersubstanz Ag?®’* nach- 
gewiesen. Zur Ermittlung des Haftkoeffizienten verdampfen wir 
das Cadmium (Anfangsaktivitat Np) aus einem Graphittiegel gegen 
den Auffanger. 

Wird die Tiegeltemperatur so gewahit, daf das Cadmium allein 
verdampft, das Silber dagegen zuriickbleibt, so messen wir auf 
dem Auffanger die Nachbildung der Tochtersubstanz Ag1°7* 
(Kurve 1 in Figur 6). Diese Kurve erlaubt uns die Bestimmung der 
Zahl der aufgefangenen Cadmiumatome. Wahlen wir dagegen 
einen Auffainger, auf welchem Cadmium nicht haftet (cog <1) 
und erhitzen den Tiegel so stark, daf§ auch das Silber verdampft, 
dann stellen wir auf dem Auffanger nur die Halbwertszeit von 
Ag'°* fest (Kurve 2 in Figur 6). Weil der Haftkoeffizient c,, von 
Silber nach unsern Messungen immer von der Gréfenordnung 1 
ist (vergleiche § 12), so kénnen wir daraus den Raumwinkel w ge- 
nahert bestimmen. 
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Haften jedoch beide Elemente, so erhalten wir als Uberlagerung 
der Kurven 1 und 2 die Kurve 3, welche sich unter der Voraus- 
setzung Aag > Acq darstellen la8t durch: 





N (t) = Noa Pa {1 —e“ae’} + N,,e 48" (1) 














Nea=ca® No (2) 
\ 


Nag=Cag@No 











Entnehmen wir also der gemessenen Kurve die extrapolierten 
Werte N,, und Ney, so erhalten wir den Haftkoeffizienten von 
Cadmium: 





Coa = Cag’ Neal Nag (3) 











Diese empfindliche Methode gestattet, auch sehr kleine Werte des 
Haftkoeffizienten zu messen. Dies ist deshalb wertvoll, weil ¢ bei 
Cadmium je nach den Auffaingerverhaltnissen zwischen 10-* und 
0,6 schwankt. Stabile Atome von Silber und Cadmium, welche 
unter Umstianden mit verdampfen, verandern die Verhiltnisse nicht. 


§ 9. Messung der Desorptionswabrscheinlichkeit *). 


Fiir die Untersuchung der Desorption betrachten wir eine Ober- 
flache, auf welcher zur Zeit t = 0 N, radioaktive Atome adsorbiert 
sind. Im einfachsten Falle ist die Wahrscheinlichkeit w, daf ein 
Atom in der Zeiteinheit desorbiert, fiir alle Punkte der Oberflache 
gleich grof8. Dann verlassen in der Zeit dt dN = — w N dt Atome 
die Oberflaiche, so daf fiir den zeitlichen Verlauf der Aktivitaét an 
der Oberflache folgt: 

N(t)= Nye“ (4) 


Nehmen wir allgemeiner an, daf der Bruchteil /; der adsorbie- 
renden Oberfliche mit Stellen der Desorptionswahrscheinlichkeit 
w, besetzt sei, so gilt: 





N(t)= No: D fen (5) 











Bei den Formeln (4) und (5) ist dabei angenommen, daf die 
Halbwertszeit des radioaktiven Zerfalles grof sei gegen 1/w. Dann 


*) Eine zusammenfassende Diskussion der iiblichen Methoden zur Bestimmung 
der Desorptionswarmen findet sich im Artikel von BEEBE '!7). 
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lassen sich aus der Darstellung log N = f(t) graphisch die verschie- 
denen w; und f; ermitteln, in Analogie zur Zerlegung komplexer 
Zerfallskurven radioaktiver Elemente (Beispiel Figur 7). Dabei be- 
deutet f; nicht den Anteil an der gesamten, sondern nur an der 
wirksamen Flache, da die adsorbierten Atome durch die Oberfla- 
chendiffusion an aktive Stellen gelangen. 


/og N/ 1 min 


Desorption des Cd 7 Yon Silber 


T=500°K 15 == Su 107 5067! 
me =3x10 "sec! 





‘ 





00 150 min 
Fig. 7 
Bestimmung der Desorptionswahrscheinlichkeit w. 


Zur Messung werden die Unterlageschicht und das radioaktive 
Isotop auf den Auffainger aufgedampft und auf die Temperatur T 
erhitzt. In regelmafigen Zeitintervallen dreht man das Praparat 
iiber ein Zahlrohr und bestimmt bei konstanter Temperatur T’ die 
Aktivitat N (t). 

Der Ubergang von der Desorptionswahrscheinlichkeit zu der 
physikalisch interessanteren Bindungsenergie ist auf zwei Wegen 
méglich. Der einfachste Ansatz fiir die Desorptionswahrscheinlichkeit 


w = const e~ 2/#? (6) 


fiihrt nach Messung von w bei zwei verschiedenen Temperaturen 
T, und T, auf den Ausdruck fiir die Bindungsenergie: 





E =k 25 In {-s.| (7) 


i-T. | we 











Die Messung der Temperaturdifferenz T, — T, bildet bei dieser Be- 
stimmung der Bindungsenergie aus der Temperaturabhangigkeit 
von w die gréfte Fehlerquelle. 

Wenn wir die Bindungsenergie aus der Messung der Desorptions- 
wahrscheinlichkeit bei einer Temperatur berechnen wollen, so. 
miissen wir tiber die genaue Form des bisher als konstant angenom- 
menen Faktors vor der Exponentialfunktion verfiigen. Der Ansatz 
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hangt davon ab, ob klassisch oder quantentheoretisch gerechnet 
wird. Wir wiahlen fiir die Auswertung den Ausdruck*?) : 





kT —E/k? 
h “ (8) 











Dabei bedeutet ¢ den Haftkoeffizienten, h das Wirkungsquantum. 


§ 10. Oberflichendiffusion. 


Das Prinzip der Untersuchung der Oberflachendiffusion mit Ra- 
dioaktivitat ist naheliegend. Auf eine Oberflache wird ein schmaler 
Streifen eines radioaktiven Isotopes aufgedampft und die Verteilung 
der Aktivitat langs der Oberflache mit einem Zahlrohr gemessen. 
Dann wird die Oberflache wahrend einer bestimmten Zeit t auf die 
Temperatur T erhitzt und anschlieSend die Anderung der Verteilung 
durch die Oberflachendiffusion nachgemessen. 


Aktivitat 
Aktivitat 


Fig. 8 


Messung der Oberflachendiffusion 
a) Skizze der Anordnung _b) Verteilung der Aktivitat 


p+ 


x 
Oberflache 
Bleiblende 

















Bei der experimentellen Durchfiihrung wird die Oberflache durch 
einen Spalt in einer Bleiplatte mit einem Zahlrohr abgetastet 
(Fig. 8). Aus der Annahme, da8 die Anderung der Verteilung der 
zweidimensionalen Diffusionsgleichung **) gehorcht, la&t sich der 
Oberflachendiffusionskoeffizient D® berechnen®®). 


Die Temperaturabhingigkeit von D® setzen wir in der fir Dif- 
fusion im festen Kérper giiltigen Form an: 








D°® = De eA [kT (9) 





Kann D®° bei verschiedenen Temperaturen gemessen werden, so 
14Bt sich die Aktivierungsenergie A bestimmen. 
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§ 11. Riickstossuntersuchungen. 


Der Zusammenhang zwischen den verschiedenen hier untersuch- 
ten und beschriebenen Gebieten zeigt sich bei den RiickstoSunter- 
suchungen besonders deutlich. Die in § 8-10 erwihnten Methoden 
kénnen zur Klarung der Vorgiinge beim radioaktiven Zerfall an 
Oberflachen viel beitragen und umgekehrt liefert die Untersuchung 
dieser Vorgiinge Aufschliisse tiber Oberflichenprozesse. 

Ein Atom erhalt bei einem K-Einfang, auf welchen wir uns hier 
beschranken, einen Impuls p,, der entgegengesetzt gleich dem Im- 
puls des Neutrinos ist. Bei einem Atom mit der Masse M, bei einer 
Zerfallsenergie W und bei verschwindend kleiner Ruhemasse des 
Neutrinos**) wird die RiickstoBenergie 











E,= W?/2 Mc? (10) 





Sind die radioaktiven Atome an einer festen Oberflache adsorbiert, 
so kann ein Teil von ihnen durch den Riicksto8 die Oberflache ge- 
laden oder ungeladen verlassen. Die ionisierten Atome lassen sich 
dann beschieunigen und z.B. mit einem Elektronenvervielfacher 
messen*’), Die neutralen Atome jedoch kénnen nur nachgewiesen 
werden, wenn der entstandene Folgekern selbst wieder radioaktiv 
ist (Betazerfall?*), K-Einfang*®)). 

Fiir die vorliegende Untersuchung wird die Methode der radio- 
aktiven Folgekerne benutzt, da sich damit geladene und ungeladene 
RiickstoBatome nachweisen und unterscheiden lassen. Dies kann 


Aufkinger mit Priparet 


ie if | 


: %, Ly Sem 
t-Eieng j \\ 


Belo oder Gammastrabon 





RiickstoBuntersuchungen 
a) Zerfallsschema b) Anordnung 


am besten an einem einfachen Zerfallsschema erklart werden. (Fig. 9). 
Der K-Einfang (Halbwertszeit T,, Zerfallskonstante A,) fiihrt auf 
einen radioaktiven Folgekern (TJ, 4,). Dabei sei angenommen, 
daf T, > T,. Das Element 1 wird aus einem Graphittiegel auf den 
heizbaren Auffanger aufgedampft und dieser iiber ein Folienzihl- 
rohr Z gedreht. Z miBt die Halbwertszeit T,, wobei in der Zeitein- 
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heit N, Atome in den Raumwinkel a, zerfallen. Von den N, Riick- 
stoSatomen, welche pro Zeiteinheit in den gleichen Raumwinkel aus- 
treten kénnten, vermag nur der Bruchteil R (R RiickstoBausbeute) 
die Oberflache wirklich zu verlassen. Ein Teil dieser Atome haftet an 
der Zahlrohrfolie und zerfallt mit der Halbwertszeit T,. Der Bruch- 
teil w, dieser Zerfille wird im Zahlrohr Z gemessen. Dreht man nach 
der Zeit * das Praéparat 1 vom Zahlrohr weg, so mift man im Zahl- 
rohr noch total M, StéBe mit der Halbwertszeit T,. Aus N,, M,, 
Ws, Ag, t* und dem Haftkoeffizienten ¢ der RiickstoBatome an der 
Zahlrohrfolie laBt sich die Riickstofausbeute bestimmen: 





R= —__"sh (11) 





CW Ny {1—e~*28"} 











Mit der skizzierten Methode lassen sich mehrere Probleme an- 
greifen. Die GréBe der RiickstoBausbeute als Funktion des Unter- 
lagematerials gibt Aufschluf iiber Struktur und Bindungsenergie 
und kann mit den Ergebnissen der Desorptionsmessungen ver- 
glichen werden. Gleichzeitig gibt die Ausbeute Auskunft, ob die 
untersuchte Schicht sauber und diinn sei. 

Durch Anlegen elektrischer Felder wird die Ladung und die Ener- 
gie der austretenden Atome, wiederum als Funktion verschiedener 
Parameter (Struktur, Material, Temperatur, Vakuum) bestimmt. 
Die RiickstoBausbeute als Funktion der Zeit, in Abhangigkeit von 
Druck und Temperatur, erlaubt Schliisse iiber die Adsorption von 
Fremdschichten und die Diffusion in die Unterlage. Die Ermittlung 
extrem kleiner Diffusionskoeffizienten mit dieser Methode ist in 
§ 15 ausfiihrlich besprochen. 


EIGENE EXPERIMENTELLE ERGEBNISSE UND DISKUSSION. 


Die Méglichkeiten und Grenzen der beschriebenen radioaktiven 
Methoden zeigen sich am besten beim Vergleich unserer Ergebnisse 
mit bisher bekannten Tatsachen. Wir besprechen deshalb in diesem 
Abschnitt in jedem Paragraphen zuerst kurz die Angaben der Li- 
teratur und schliefen die eigenen Ergebnisse an. 

Eine Bemerkung mu vorangestellt werden: Es ist kaum méglich, 
die Bedeutung von Sauberkeit und bestem Vakuum bei Oberfla- 
chenuntersuchungen zu iiberschitzen. Messungen verschiedener 
Effekte zeigen, daf§ auch bei einem Druck von 10-§ mm Hg eine 
frische Oberflache in wenigen Minuten verindert wird*)-*?). Bei 
jedem Versuch muf deshalb der Einflu8 des nicht idealen Vakuums 
diskutiert werden. 
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§ 12. Der Haftkoeffizient von Metallatomen. 


In § 2 haben wir den Haftkoeffizienten festgelegt, indem wir vom 
Proze8 der Adsorption ausgegangen sind. Jene Definition und die 
darauf beruhende MeBmethode (§ 8) gelten fiir Einstoff- und Mehr- 
stoffsysteme. Es ist gleichgiiltig, ob das auftreffende Teilchen und 
die Oberflache aus dem gleichen oder aus verschiedenen Stoffen be- 
stehen. 

Anderseits la&t sich beweisen, da bei Einstoffsystemen der 
Haftkoeffizient*) auch aus der Desorption bestimmt werden kann’). 
Damit besteht die Méglichkeit, die auf verschiedenen Wegen ge- 
fundenen Haftkoeffizienten zu vergleichen (‘Tabelle 1 und Tabelle 2). 

Eine Reihe von besonders interessanten Versuchen ist mit Cad- 
mium und Quecksilber durchgefiihrt worden**). Knupsen‘**) und 
Woop‘) entdeckten, daf Cadmium und Quecksilber an festen Ober- 
flachen (Glas, Metalle) nur bei sehr tiefen Temperaturen haften und 
oberhalb einer «kritischen Hafttemperatur» 7’, (T', etwa — 100°C) 
sofort wieder desorbieren. In weitern Arbeiten wurde festgestellt *®) 
47), daf 7’, von der Stromdichte n des auftreffenden Atomstrahles 
stark abhangt. Bei langen Beobachtungszeiten bildet sich auch 
oberhalb der kritischen Hafttemperatur eine Schicht**). In jedem 
Falle ist jedoch der Haftkoeffizient oberhalb T, auSerordentlich 


klein. Die mit nicht radioaktiven Methoden gefundenen Haftkoeffi- 
zienten sind in Tabelle 1 zusammengefaBt'). 


Tabelle 1. 


Haftkoeffizienten an festen Kérpern*’). 
Mit nicht radioaktiven Methoden gemessen(VOLMER?)). 





Elemente 


Methode 


Oberflache 


Haftkoeffizient 








Pt 
W, Mo, Ni 
Fe, Cu, Ag 
Hg 
Hg 
Cd 





Desorption 


Desorption 


Desorption 
Adsorption 
Desorption 





Pt 

W, Mo, Ni 
Fe, Cu, Ag 
Hg fest 
Hg fest 
Cd 





1 
0,2 — 0,4 


0,8—0,9 
0,9 — 0,94 
0,4—0,7 








Mit der Methode des § 8 haben wir ebenfalls eine Reihe von Haft- 
koeffizienten gemessen. Fig. 6 zeigt das Beispiel eines solchen Ex- 


*) In der Literatur wird der Haftkoeffizient bei Einstoffsystemen im allgemei- 
nen als Kondensationskoeffizient bezeichnet. 

**) Fiir eine eingehende Darstellung dieser Versuche siehe den Artikel von 
EvcxkeEn !). 
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perimentes. Die Ergebnisse sind in Tabelle 2 zusammengefaft und 
werden im Anschluf daran diskutiert. Der Druck im Vakuumgefa8 
betrug bei den Messungen etwa 5 - 10-* mm Hg. 


Tabelle 2. 
Haftkoeffizienten an festen Oberflichen. 
Messung mit radioaktiven Isotopen nach der Methode des § 8. 
M.O. Frische Glimmerspaltflachen und mechanisch gereinigte Metalloberflachen. 
F. O. Auf Glimmerspaltflachen frisch aufgedampfte Metalloberflachen. 


Element | Methode Oberflache | Haftkoeffizient 


| | 











| 
Ag | Methode § 8 


eo 0,3— 0,6 
Ag <Q 0,4—0,8 

Cu s 2. 0,4— 0,6 

Cd + iO. 0,0001 — 0,01 
Cd Os 0,3— 0,6 

Hg 0. < 0,01 

Hg . O. (Au) 0,2—0,4 

















Die Messungen mit radioaktivem Silber und Kupfer bestatigen die 
Ergebnisse der alteren Desorptionsmessungen. Der Haftkoeffizient 
erweist sich unabhingig von der Unterlage und sinkt auch bei un- 
gereinigten Oberflachen nie unter 0,3. In allen Fallen ist er von 1 
verschieden. (Dies zeigt sich auch bei stabilem Silber, das wir zur 
Kontrolle durch eine Blende gegen einen Auffanger (Temperatur 
20°C-500°C) gedampft haben. Das nicht haftende Silber bildet auf 
der Seite der Blende, welche gegen den Auffanger zeigt, einen deut- 
lich erkennbaren Spiegel. Eine Abschatzung der GréBe des Haft- 
koeffizienten war mit dieser einfachen Methode jedoch nicht beab- 
sichtigt.) 

Der von Knupsen und Woop entdeckte Effekt lat sich an 
Cadmium und Quecksilber mit radioaktiven Isotopen leicht nach- 
weisen. An Oberflichen, welche zwar griindlich gereinigt, aber nicht 
ausgeheizt oder durch Aufdampfen im Vakuum hergestellt wurden, 
ist bei Zimmertemperatur der Haftkoeffizient immer kleiner als 
0,01. Das Material des Auffangers (Glas, Glimmer, Metalle) ist dabei 
ohne Einfluf. Wird dagegen unmittelbar vor der Messung eine Me- 
talloberflache (z.B. Silber, Kupfer, Gold) frisch aufgedampft, so 
nimmt der Haftkoeffizient Werte bis 0,6 an. 

Das Cadmiumpréparat (Herstellung § 7) wird im Graphittiegel 
vor dem Versuch bei ca. 400°C ausgeheizt, die Auffangeroberflache 
(Ag, Cu, Sn) frisch hergestellt und darauf das Cadmiumaufgedampft. 
Die Dichte des Strahles der radioaktiven Atome (105 — 108 Atome/ 
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sec, cm?) und die Temperatur des Auffangers (20°C-200°C) beein- 
flussen den Haftkoeffizienten innerhalb der angegebenen Grenzen 
nicht merklich. (Die Strahldichte haben wir aus der Aktivitaét der 
Oberflache und der Zeit fiir die Verdampfung berechnet.) Wird bei 
Zimmertemperatur die Zeit zwischen der Herstellung der Triger- 
schicht und der Messung des Haftkoeffizienten vergréBert, so ver- 
kleinert sich der Haftkoeffizient. Bei Auffangertemperaturen von 
ca. 150°C ist diese Abnahme nicht mehr meSbar. Bei diesen Tem- 
peraturen ist also der Einflu® einer Bedeckung der Oberflache auf 
den Haftkoeffizienten nicht mehr sehr grof. 

Die Messungen an Quecksilber bieten mehr Schwierigkeiten. Die 
oberste Schicht des im Cyclotron bestrahlten Goldes wird von der 
Target abgekratzt und in den Graphittiegel gelegt. Wird dieses 
Gold vor der Messung ausgeheizt, so entweicht das Quecksilber. 
Wird jedoch ohne Ausheizen aufgedampft, so entwickeln sich groBe 
Gasmengen. Diese bedecken die saubere Oberflaiche und verun- 
méglichen eine reproduzierbare Messung. Um trotzdem den Haft- 
koeffizienten an einer sauberen Metallflache zu messen, wird eine 
spezielle Methode (Doppelstrahlmethode) angewendet. Neben dem 
Tiegel mit dem Quecksilberisotop Hg?’ wird ein Schiffchen mit 
stabilem Gold befestigt. Das Schiffchen mit Gold wird zuerst er- 
hitzt und so eingestellt, da8 in einer Sekunde 102-10? Atomlagen 
Gold auf den Auffianger fallen. Wird anschlieBend der « Quecksilber- 
tiegel» aufgeheizt, so findet ein verdampfendes radioaktives Queck- 
silberatom, welches den Auffinger trifft, immer eine saubere und 
frische Goldoberfliche. Daf der mit dieser Methode gemessene 
groBe Haftkoeffizient cg, nicht infolge einer direkten Beeinflussung 
der Quecksilberatome durch den Strahl der Goldatome vorgetauscht 
wird, lat sich leicht einsehen. Bei der geringen Dichte des Strahles 
der stabilen Goldatome (1016-1018 Atome / sec, cm?) ist die Wahr- 
scheinlichkeit gering, daf ein vom Auffanger wieder desorbierendes 
Quecksilberatom auf ein ankommendes Goldatom trifft und zu- 
riickgeschlagen wird. 

Die Messungen an Cadmium und Quecksilber zeigen, da der 
Effekt der «kritischen Hafttemperatur» an reinen Metalloberflachen 
nicht auftritt. Die eingehende Diskussion wird in § 18 durchgefiihrt. 


§ 13. Die Adsorption von Metallatomen. 


Das Verhalten von Metallatomen an Oberflichen 1a8t sich mit 
den tiblichen Methoden der Adsorptionsuntersuchungen nicht er- 
fassen. Die Bindungsenergien. sind bisher nur in wenigen Fallen 
mit speziellen Methoden (Elektronenemission*®), Langmuireffekt**), 
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Filmbildung®*)) gemessen worden. Die bis jetzt vorliegenden Ar- 
beiten mit radioaktiven Isotopen im Vakuum geben zwar Hinweise 
auf die GréSe der Bindungsenergien an verschiedenen Oberflachen, 
lieferten aber keine quantitativen Ergebnisse. Bonret-Maury®!) 
stellt bei der Desorption von elektrolysiertem Polonium fest, da8 
die Bindung an Platin starker ist, als an Nickel. Horrer®?) findet, 
daf8 die Desorptionswahrscheinlichkeit der natiirlich radioaktiven 
Elemente an einer Platinoberflache in der Reihenfolge Ra D, Ra E, 
Po wichst. Erpacner, HERR und WIEDEMANN®?) adsorbieren Pb-, 
Bi-, und Th-Ionen in Lésung an verschiedenen Metallen und ver- 
gleichen die Gréfe der ermittelten Konstanten der FrEUNDLICH- 
schen Adsorptionsisothermen mit den Werten fiir die Oberflaichen- 
energie der Metalle. 


Die in § 9 dargestellte Methode erméglicht dagegen eine quanti- 
tative Bestimmung der Bindungsenergien. Ihre Durchfiithrung und 
Auswertung soll am Beispiel des Cadmiums Cd?° beschrieben wer- 
den. Das radioaktive Cadmiumpriparat wird, wie bei den Messungen 
des Haftkoeffizienten, zuerst ausgeheizt und dann gegen die Ober- 
flache gedampft. Dabei la&8t sich gerade der fiir die Auswertung 
notwendige Haftkoeffizient ¢ bestimmen. Die Desorptionswahr- 
scheinlichkeiten w,, w,,... werden durch die Messung der Aktivitat 
als Funktion der Zeit ermittelt. 


Die in Fig. 7 und Fig. 10 dargestellten Kurven der Aktivitit als 
Funktion der Zeit lassen sich ohne Willkiir in zwei sehr stark ver- 
schiedene und deutlich ausgepragte Anteile mit den Desorptions- 
wahrscheinlichkeiten w, und w, zerlegen. Aus w, und w, folgen die 
Bindungsenergien mit Hilfe der Formel 8. Wir erhalten so die 
Bindungsenergien von Cadmium an Silber aus Fig. 7 und Fig. 10 
(c = 0,2): 

Fig. 7 E,=1,5eV 
Fig.10 EF, =1,5eV E,= » = 1,7 eV. 


Die Werte EF,’ und EY gehéren zur gleichen Bindungsenergie, 
sind aber bei verschiedenen Temperaturen gemessen (Fig. 10). Der 
deutliche Energieunterschied zwischen E, und F, (E£,’ und E,’) kann 
bewirkt werden durch Bindung an verschiedenen Kristallflachen, 
durch Unregelmafigkeiten in der Oberflachenstruktur, durch teil- 
weise Bedeckung der Oberfliche mit Sauerstoff oder durch Dif- 
fusion in das Innere. Das bis jetzt vorliegende Material geniigt noch 
nicht, um die Ursache des Energieunterschiedes zu verstehen. 


Die Bestimmung der Bindungsenergie aus der Temperaturab- 
hangigkeit der Desorptionswahrscheinlichkeit gestattet eine Kon- 
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trolle der bisher beschriebenen Auswertung. Berechnen wir EF mit 
Hilfe von Formel 7 aus den Werten w, (7,) und w, (T,) der Fig. 10, 
so erhalten wir 

E,(T,, T) = 1,6 eV. 


Die Ubereinstimmung mit den beiden oben angeschriebenen Wer- 
ten E’, und E”’, entspricht der Genauigkeit der Temperaturmessung. 


7 =30'" (1) =8-10~3sec-! 

()=6 10” sec! 

T=55K —(G)=1-10c0c-! 
ce =92 - 

p =—/0~° mm Mg 





rs 


4“ 





; Fig. 10 
Temperaturabhangigkeit der Desorption 


Von grofem Einfluf auf den Erfolg der Messungen ist die Aus- 
wahl der Oberflaiche, denn die Diffusion des radioaktiven Isotopes 
in die Unterlage hinein soll méglichst gering sein. Berechnet man 
nach den Angaben iiber Diffusion in festen Kérpern5*) die mittlere 
Eindringtiefe z des Cadmiums in Silber, wenn das Praparat eine 
Stunde bei 500°K gehalten wird, so ergibt sich z = 5: 10-® cm. 
Demnach miifte bei den Experimenten von Fig. 7 und Fig. 10 der 
groBte Teil des radioaktiven Cadmiums tief in das Silber einge- 
drungen sein. Die gemessene Energie wire keine Adsorptionsener- 
gie, sondern eine Sublimationsenergie aus einem Silber-Cadmium- 
Mischkristall. Es ist jedoch méglich, daB bei der Diffusion aus der 
Oberflache in das Innere eine héhere Energieschwelle tiberwunden 
wird, als bei der Diffusion im Innern selbst. Einen Hinweis in dieser 
Richtung gibt der Verlauf der Desorptionskurven und die Messung 
an RiickstoBatomen beim K-Einfang (§ 15). 

Die Bedeckung der Oberfliche mit Fremdschichten (Gase, 
Dampfe) vor dem Aufdampfen des radioaktiven Isotopes beeinfluBt 
das Kraftfeld stark. Als Beispiel betrachten wir die Kurven der 
Fig. 11. 
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Beide Kurven sind an der gleichen Silberoberflache gemessen. Die 
Zeit zwischen Herstellung der Silberflache und dem Aufdampfen 
betrug bei Praparat 1 eine Minute, bei Praparat 2 jedoch 300 Minu- 
ten. Wahrend dieser ganzen Zeit wurde die Temperatur der Silber- 
schicht dauernd hochgehalten, sie variierte zwischen 100°C und 
300°C. Die Auswertung der Messungen ergibt: 

Bindungsenergie Haftkoeffizient 
«frisches» Praparat 1 E, = 1,65 eV ¢, = 0,4 
«altes» Praparat 2 E, = 1,45 eV ¢, = 0,5 


Die Bindungsenergie der Cadmiumatome ist an der «alten» Silber- 
schicht 0,2 eV kleiner, als an der «frischen» Silberschicht. Der Haft- 
koeffizient bleibt innerhalb der MeBgenauigkeit gleich. 


/0g N/ Inn 
4,0 





_ frisches” Priparat 
7% = 202°C 
my = 13x10 ‘s0c-! 


2 
ates" Priparat 
T= we 
\ m= br 10" sect 
4 4 60 min 
Fig. 11 
EinfluB von Fremdschichten auf die Bindungsenergie 








t 


Das nicht ideale Vakuum wirkt sich bei den Desorptionsmessungen 
auf die beiden GréSen E und c aus (vergleiche Formel 8). Die Mes- 
sungen der Fig. 10 zeigen, daf der Einflu8 auf den Haftkoeffizienten 
bei Temperaturen von iiber 100°C vernachlassigt werden kann. Die 
Einwirkung auf das Kraftfeld der Oberflache ist jedoch grof8. Bei 
Silber ist es wahrscheinlich, daf$ die Verkleinerung der Bindungs- 
energie durch eine aktivierte Adsorption von Sauerstoff bewirkt 
wird. Diese besitzt zwischen 200°C und 300°C ihr Maximum). 

Eine Zusammenstellung der bis heute gemessenen Bindungsener- 
gien von Metallen findet sich in Tabelle 3. 

Mit den Werten der Tabellen 1, 2 und 3 ist eine weitere Bespre- 
chung der in § 10 erwahnten ckritischen Hafttemperatur» méglich. 
Wird bei diesen Experimenten eine gereinigte, aber nicht im Vakuum 
hergestellte Oberflaiche verwendet, so ist diese immer mit einem 
Film (Gase, Dampfe, Oxyde) iiberdeckt. Dieser Film schirmt das 
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Kraftfeld der Oberflache ab und erschwert den Elektronenaustausch 
zwischen der Metalloberflache und den adsorbierten Atomen. Die 
Atome mit vollen s-Subschalen, hauptsachlich Zn, Cd und Hg, be- 
sitzen gegeniiber diesem nicht metallischen Film eine Art Edelgas- 
struktur und werden fast nur durch van pER Waats-Krifte ge- 
bunden. Die Bindungsenergie und der Haftkoeffizient sind klein 
und fast unabhangig vom Material der Oberflache. Infolge der klei- 
nen Bindungsenergie wird die mittlere Verweilzeit eines Atomes 
an der Oberflache sehr klein. Der Aufbau einer Schicht erfolgt, wenn 
mehr Atome auf die Oberflache auftreffen, als sie verlassen. Dies 
tritt ein, wenn die Stromdichte des auftreffenden Strahles geniigend 
gro oder die Temperatur geniigend tief ist. Die Schicht wird stabil, 
wenn die Bindung in ihr viel starker ist als die Bindung an die 
Unterlage. Die Kondensationsenergie muf also viel gréfer sein als 
die Adsorptionsenergie. Wenn dies zutrifft, wie bei Cd, Zn und Hg 
an verunreinigten Metalloberflachen oder an Collodiumfilmen, dann 
werden die typischen grofen Kristalle im Elektronenmikroskop 
sichtbar?) 58), 
Tabelle 3. 


Bindungsenergien von Metallatomen. 





Oberflache Methode Bindungsenergie Literatur 





W Langmuireffekt 2.9 eV KNAUER!?) 

Ww 5 3,6 eV % 
Glimmer Filmbildung 0,8— 0,95 eV Ruopin®°) 

Na Cl $s 0,5—0,7 eV 4 

Cu = 0,13 eV EsTERMANN‘®) 
Ag ,Cu, Glas “ 0,25 eV CockRroFT#’) 





Ag, frisch Methode § 5 1,5-1,7 eV Kigene Messung 























Ist dagegen die Metalloberflache rein, so werden auch die Ele- 
mente Zn, Cd und Hg metallisch gebunden. Die Bindungsenergie 
wird entsprechend grof (Austauschadsorption), der Haftkoeffizient 
steigt bis gegen 0,6 und es kann bis 7’ = + 250°C keine «kritische 
Temperatur» und keine Abhangigkeit von der Strahldichte festge- 
stellt werden. Eine weitere Bestatigung dieser Auffassung folgt aus 
der Tatsache, daf an reinen Glasoberflichen (wo keine metallische 
Bindung méglich ist) das Phanomen der «kritischen Hafttempera- 
tur» gefunden wird’). 
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§ 14. Oberflachendiffusion von Kupfer*). 


Die Diffusion von Atomen lings der Grenzflache eines festen Kér- 
pers lat sich mit verschiedenen Methoden beobachten: Wachstum 
von Kristallen; Elektronenemission von Wolframkathoden, welche 
mit Kalium und Caesium bedeckt sind; Wigung mit einer Mikro- 
waage; Veranderung des elektrischen Widerstandes von Kontak- 
ten5*); Beobachtung mit dem Feldmikroskop4?) und dem Elektro- 
nenmikroskop!'). Mit radioaktiven Isotopen sind bis heute zwei 
Messungen durchgefiihrt worden. JeEDRzEJowsk1*) ermittelt mit 
photographischen Platten die Diffusion von Polonium an Platin- 
schichten. JoHNSON und WaTaNaBE®®) benutzen eine orientierte 
Silberschicht als Unterlage. Darauf dampfen sie eine Schicht von 
Silber, angereichert am radioaktiven Isotop Ag!?®, und messen die 
Verteilung der Aktivitét als Funktion von Temperatur und Zeit. 

Die bisher nach § 10 ausgefiihrten Experimente dienten zur Aus- 
arbeitung der Methode. Das radioaktive Kupfer Cu®* wird durch 
eine Schlitzblende gegen eine Silberschicht gedampft. Die Vertei- 
lung wird mit einem Zahlrohr abgetastet und das Praparat nachher 
erhitzt. Die Aktivitét nach verschiedenen Zeitintervallen ist in 
Fig.12 dargestellt. 

Aubvitt 
i 


t=0 


t=8 min ‘ 
T= 750 C 


£=290 min 








Oberflachendiffusion von Cu®* auf Ag. 


Wir nehmen an, daf die Aktivitat N, vor dem ersten Erhitzen 
gleichmafig den Streifen von z = + 1 bis x = — 1 bedeckt. Dann 
folgt fiir die Aktivitat N(z,t) an der Stelle x zur Zeit t bei einem 
Oberflachendiffusionskoeffizienten D® 35); 


N(z, 1) ="$-{9 (sz) + (spe) | (12) 














*) Zusammenfassende Arbeiten iiber Oberflichendiffusion: 1)—%), 34), 54). 
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® ist dabei das Fehlerintegral von Gavuss*'). Bei der Anwendung 
dieser Gleichung ist auf die richtige Wahl der Langeneinheit zu 
achten. Diese wird bestimmt, indem die zur Zeit t = 0 (also vor 
dem ersten Erhitzen) gemessene Verteilung N(x,0) durch ein Recht- 
eck der Héhe N, und der Breite 2 s angenahert wird. Die halbe 
Breite s definiert dann die Einheit der Lange; der Diffusionskoef- 
fizient ergibt sich aus der Formel (12) in Einheiten s?/Zeit. Werten 
wir nach diesem Verfahren die Kurven der Fig. 12 aus, so folgt: 


Diffusion von Cu® auf Silber, 7 = 750°C D® = 7 - 10-2cm?/d. 





Die Atome, welche aus der Oberflache in das Innere hineindiffun- 
dieren, sind fiir die Wanderung lings der Oberflache verloren. Ihre 
Strahlung wird jedoch fast ohne Schwachung gemessen. Die Aus- 
wertung mit Formel (12) liefert deshalb einen zu kleinen Diffusions- 
koeffizienten. Eine zuverlassige Korrektur ist vorlaufig unméglich, 
weil die Werte fiir die Diffusion in das Innere unsicher sind. Wei- 
tere Untersuchungen sollen diese Probleme klaren. 


§ 15. RiickstoBuntersuchung und Diffussionsmessung mit Cadmium. 


Die RiickstoBenergie der Atome, die durch einen K-Einfang zer- 
fallen, besitzt einen bestimmten scharfen, aus der Zerfallsenergie 
berechenbaren Wert. Bei Betaemission dagegen bilden die Ener- 
gien der Riickstof&atome ein kontinuierliches Spektrum. Fiir Ober- 
flachenuntersuchungen durch Riickstéf8e sind deshalb Isotope mit 
K-Einfang geeigneter. Fiir die vorliegende Arbeit wurde das von 
WricutT*’) fiir den Nachweis des RiickstoBes benutzte Cadmium 
Cd1°? (RiickstoBenergie 7,9 eV) verwendet®?). 

Das Prinzip der Messung ist in § 11 dargestellt. Der Haftkoet- 
fizient c in Formel 11 laft sich nicht abschatzen, weil die Energie 
der RiickstoBatome die normale thermische Energie weit tibersteigt. 
Nach dlteren Experimenten**) ist jedoch anzunehmen, daf c im 
Einklang mit Tabellen 1 und 2 kleiner als 1 ist. Fiir die Auswertung 
nehmen wir den ungiinstigsten Fall ¢ = 1 an. Der Raumwinkel w, 
wird graphisch und durch Messung mit einem Hilfspraparat er- 
mittelt (§ 5). Die Herstellung extrem sauberer Cadmiumpriparate 
ist in § 7 und § 12 beschrieben. 

Bei den Experimenten zeigt sich vor allem der Einfluf der Pra- 
parathersteliung. Wenn bei der chemischen Trennung oder bei der 


Elektrolyse Spuren von Verunreinigungen zum Priparat gelangen, 
so sinkt die RiickstoBausbeute (Definition § 11) stark. 
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Als Unterlage fiir alle Messungen werden orientierte Silberschich- 
ten verwendet. Die RiickstoBausbeute R schwankt zwischen 1% 
und 30% und wird durch die Bindung an die Oberfliche beeinfluB&t. 
Bei Praparaten mit kleiner Bindungsenergie ist R gréBer als bei 
stark gebundenen Praparaten. Damit steht in Ubereinstimmung, 
dafi bei Cadmiumpraparaten auf Wolframoberflichen (Wricur*)) 
die beste Ausbeute etwa 8% ist. Samtliche RiickstoBatome sind un- 
geladen, wie bei Metallunterlagen zu erwarten ist. 

Weiteren Aufschluf gibt die Abhangigkeit der RiickstoSausbeute 
von Zeit und Temperatur. Bei diesen Messungen wird die Cadmium- 
schicht auf eine orientierte Silberschicht der Temperatur T aufge- 
dampft und die Riicksto8ausbeute in bestimmten Zeitintervallen 
nach der Methode des § 11 bestimmt. Die Ergebnisse von drei Ver- 
suchsreihen sind in Fig. 13 aufgetragen. 


R Rickstossausbeute 


cr) 


a T=H# 


‘ 
6 T= 10°C p=5.10 na H 
c 7= 10°C ’ 











Fig. 13 
RiickstoBausbeute als Funktion von Zeit und Temperatur 


Das starke Absinken der Riickstofausbeute kann durch die 
Diffusion der Cd-Atome in das Innere, durch die Adsorption eines 
Filmes tiber die Cadmiumschicht oder durch die Uberlagerung bei- 
der Effekte verursacht werden. Die Temperaturabhangigkeit der 
Kurven liefert eine Méglichkeit zur Trennung der Effekte. Der sehr 
steile Abfall der Kurve bei a wird wahrscheinlich durch Van DER 
Waatssche Adsorption einer Gasschicht (Sauerstoff oder nicht 
vollstandig ausgefrorene Fette) bewirkt. Die deutliche Sattigung 
zeigt, da8 der Film nur monomolekular ist. Die Annahme liegt nahe, 
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daf dieser Effekt auch fiir die Verkleinerung der Haftkoeffizienten 
und der Bindungsenergie von Cadmium an «alten» Schichten ver- 
antwortlich ist (§ 12 und § 13). 


Aus Messungen bei héheren Temperaturen (b, c) la&t sich der 
Diffustonskoeffizient D fiir die Diffusion der radioaktiven Atome in 
das Innere ahschatzen. Um die obere Grenze von D zu erhalten, 
nehmen wir an, dafs der Verlauf der Kurven b und ¢ nur durch die 
Diffusion beeinflu8t werde. 


Weiter sei vorausgesetzt, da sich samtliche aufgedampften radio- 
aktiven Cadmiumatome zu Beginn der Messung in einer sehr diin- 
nen Schicht an der Oberflache befinden. Die Dicke dieser Schicht 
sei s, die Gesamtzahl der radioaktiven Cadmiumatome in ihr N, = 
N (z=0, t=0) und die RiickstoBausbeute Ry = R (t = 0). Die sofort 
einsetzende Diffusion in das Innere des festen Kérpers vermindert 
die RiickstoBausbeute. Cadmiumatome, welche eine oder mehrere 
Atomlagen tief eingedrungen sind, werden durch den RiickstoB nicht 
mehr herausgeschleudert werden kénnen. Bei dieser Uberlegung ist 
noch zu beachten, daf das Atom nach dem Zerfall Silber ist, und 
daf die Energieschwellen (Diffusion und Austritt) fiir Silber héher 
sind, als fiir Cadmium. Zur Zeit t tragen deshalb nur die N (0, t) 
radioaktiven Cadmiumatome zur RiickstoBausbeute bei, welche 
sich noch in der Oberflachenschicht befinden. (Fig. 14b). Damit 
folgt fiir die Riicksto8ausbeute R (t) zur Zeit t: 


R(t)/Ry=N(0,1)/No (18) 
Aus der Diffusionstheorie*>) ergibt sich die Zahl N (0, t) der Cad- 


miumatome in der Oberflachenschicht (Dicke s) nach der Zeit t 
(Lingeneinheit = Schichtdicke s): 








N(0,t)=N,@ (syar] (14) 








Mit den Formeln 13 und 14 und dem experimentell gemessenen 
Verhaltnis R (t)/Ry (Fig. 18) kann der Diffusionskoeffizient fiir die 
Diffusion in das Innere in Einheiten s? / Zeit ermittelt werden. Zur 
Umrechnung des so gefundenen Wertes in cm?/sec muf fiir die 
Schichtdicke s eine Annahme gemacht werden. Wir wihlen als Ein- 
heit die Gitterkonstante von Silber 4,0 - 10-8 cm = s. Diese etwas 
willkiirliche Annahme verursacht die gré8te Unsicherheit in der An- 
gabe des Diffusionskoeffizienten. Die GréBenordnung wird aber auf 
keinen Fall beeinfluft. 
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Die hier beschriebene Methode gestattet die Messung extrem 
kleiner Diffusionskoeffizienten (bis 10-2° cm?2/sec), weil schon die 
Verschiebung der Atome um die Lange einer Gitterkonstanten be- 
merkbar ist. Die Eindringtiefe der Atome ist so klein, daf Unter- 
suchungen an aufgedampften Schichten durchfiihrbar sind. Damit 
kann angegeben werden, in welcher Richtung im Einkristall der 
Diffusionskoeffizient gemessen worden ist*). 

Werten wir die Messungen b und ¢ der Fig. 13 nach dieser Methode 
aus, so erhalten wir fiir die Diffusion von Cadmiwm (Cd?) langs der 
(111)-Richtung in orientierten Silbereinkristallen : 


b T= 100°C D = 3,4- 10-!9 cm?/sec. 
ec T=120°C D = 4,1 - 10-!9 em?/sec. 


Um zu sehen, wie weit durch die Diffusion allein die experimentell 


gemessenen Kurven dargestellt werden kénnen, wird die Funktion 

N (t)/No =@ Gyaz) mit dem oben fiir die Kurve b angegebenen 
R Rickstossausbeute 

R  erteilang der radiaaktiven (drmuatone 





ac a 


“, 





ON 











~. 
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rt Diffundierte 
Ca”-Atome 








Fig. 14 
Messung der Diffusion durch RiickstéBe 
a) Vergleich von Messung und Rechnung. b) Schematische Darstellung. 


Wert von D aufgetragen. Fig. 14a zeigt die auf diese Weise erhaltene 
und bei ¢ = 0 an die Messung angepafte Kurve zusammen mit den 


*) Die aufgedampften Metallschichten, welche fiir die Messungen als Unterlage 
dienten, sind mit Réntgenmethoden und Elektronenmikroskop untersucht worden. 
Diese Arbeit, die spater ausfiihrlich publiziert wird, liefert fiir Silber auf Glimmer- 
spaltflachen bei einer Unterlagetemperatur von ca 200°C folgende hier wichtige 
Resultate: 

1. Die GréBe der entstehenden Kristalle schwankt zwischen 10-3 cm und 10-5 cm. 
2. Die [111]-Richtung steht senkrecht auf der Glimmerspaltflache. 
3. Die Kristalle sind durch (111)-Ebenen begrenzt. 





376 Hans Frauenfelder. 


Werten aus dem Experiment. Daraus geht hervor, daf} schon die 
Diffusion allein den gemessenen Verlauf der RiickstoBausbeute er- 
klaren kann. Somit ist wahrscheinlich bei Auffangertemperaturen 
von ca. 100°C der Einflu8 von adsorbierten Schichten auf die Riick- 
stoBausbeute gering. SHERwIN§) hat tibereinstimmende Beobach- 
tungen an Riickstéfen beim Betazerfall gemacht. 

Bei héheren Temperaturen (650°C-900°C) ist der Diffusions- 
koeffizient von Cadmium in Silber mit anderen Methoden gemessen 
worden.®4). Die Extrapolation mit dem Ansatz D(T) = D,e-®/®* 
liefert D (100°C) = 6 - 10-18 cm?/sec. Der von uns gemessene Wert 
ist also etwa 20mal kleiner, als der extrapolierte. Diese Abweichung 
um eine GréSenordnung, wie sie ahnlich auch bei der Selbstdiffusion 
von Silber gefunden worden ist®*), kann verschiedene Ursachen 
haben. Es ist méglich, daf8 die Verwendung des iiblichen Gesetzes 
zur Extrapolation unzulassig ist, die zur Extrapolation verwendeten 
Werte unsicher oder die Diffusion in Einkristallen langsamer ist, als 
in polykristallinem Material. Vielleicht deutet die Abweichung auch 
auf die Erhéhung der Energieschwelle fiir die Diffusion an der 
Grenzflache hin. 


§ 16. Anwendungen. 


Einige Ergebnisse aus den letzten Paragraphen lassen sich auf 
andere Gebiete anwenden. Wir skizzieren als Beispiel aus der Kern- 
physik die rasche Trennung von radioaktiven Isotopen und die Her- 
stellung dinner, radioaktiver Quellen. 

Die Trennung von radioaktiven Elementen la&t sich bei groBen 
Unterschieden im Haftkoeffizienten oder in der Desorptionswahr- 
scheinlichkeit rasch und sauber durchfiihren. Die Grundlagen fiir 
das Verstindnis und die Durchfiihrung der entsprechenden Experi- 
mente sind in § 8, § 12 und § 13 eingehend besprochen, so daf wir 
uns hier auf die knappe Darstellung einiger Beispiele beschranken. 


Die Trennung durch grofen Unterschied im Haftkoeffizienten ist 
am deutlichsten ausgeprigt bei Cadmium und Silber (Cd!°? und 
Agt07*), Wird Cadmium Cd?°’, im Gleichgewicht mit Ag?°’*, aus 
einem Graphittiegel (Tiegeltemperatur 1200°C) im Vakuum gegen 
einen nicht frisch hergestellten Auffainger gedampft, so haftet nur 
das Silber (vergl. Tabelle 2). Damit kann die Halbwertszeit des 
Silberisomers Ag!°’* sehr genau gemessen werden. 

Mit dem gleichen Paar Cd1°7 / Ag?°’* zeigt sich bei verinderten 
Versuchsbedingungen der zweite Trenneffekt. Die Oberflaiche wird 
frisch hergestellt und der Graphittiegel, in welchem sich das elektro- 
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lytisch hergestellte Cadmiumpraparat befindet, waihrend weniger 
Sekunden auf ca. 800°C erhitzt. Dann verdampft Cd!°? und haftet 
an der frischen Unterlage; das Silberisomer Ag!°’* bleibt im Tiegel 
zuriick. Der Auffanger wird sofort iiber ein Zahlrohr gedreht; ein 
zweites Zahlrohr befindet sich iiber dem Tiegel. Das erste Zahlrohr 
mi®t die Nachbildung von Ag!°’* aus Cd?°? (Kurve 1 in Fig. 6), das 
zweite Zaihlrohr den Abfall des abgetrennten Silberisomers (Kurve 2 


in Fig. 6). 


Mit dieser zweiten Trennmethode 148t sich nachweisen, da8 
Quecksilber Hg!®’ nicht nur in angeregte Zustiande des stabilen 
Goldisotopes Au’, sondern mit meSbarer Ubergangswahrschein- 
lichkeit auch in das Isomer Au!9”* zerfallt?4) (Fig. 5). Im Gegensatz 
zu allen bisher beschriebenen Untersuchungen wurden diese Ex- 
perimente nicht im Vakuum, sondern an der Luft durchgefiihrt. 
Unmittelbar tiber einem heizbaren Eisenschiffchen befindet sich ein 
Auffanger, der mit fliissiger Luft gekiihlt werden kann. Der Auf- 
fanger ]a8t sich in etwa einer Sekunde entfernen und durch ein 
Zahlrohr ersetzen. Das im Cyclotron bestrahlte Goldplattchen wird 
mit stabilem Quecksilber oberflaichlich amalgamiert, in das Eisen- 
schiffchen gelegt und die Aktivitaét gemessen. Zur Trennung wird 
der gekiihlte Auffanger befestigt und das Schiffchen wahrend etwa 
3 Sekunden auf 900°C erhitzt. Dadurch diffundiert das radioaktive 
Quecksilber Hg?’ an die Oberfliche, verdampft zusammen mit 
dem stabilen Quecksilber und haftet am kalten Auffanger. Das 
stabile und das durch Zerfall aus dem Quecksilber entstandene Gold 
Au?®7* bleiben im Schiff zuriick. Sofort nach dem Erhitzen ‘wird 
der Auffainger weggerissen und mit dem Zahlrohr der Verlauf der 
Aktivitét und damit die Halbwertszeit von Au!®?* bestimmt (T' = 
7,4 + 0,2 sec). Aus Ny und der totalen Sto8zahl nach der Trennung 
wird die Ubergangswahrscheinlichkeit zu 4% ermittelt. 


Die Herstellung diinner radioaktiver Quellen (aktive Schicht und 
Tragerunterlage) ist die Voraussetzung fiir den Erfolg verschiedener 
kernphysikalischer Untersuchungen, wie etwa Betaspektroskopie, 
Absorptionsmessungen und Experimente iiber Richtungskorrelation 
von Elektronen. Die Erzeugung der Quellen durch Aufdampfen 
erweist sich andern Methoden iiberlegen, weil die radioaktive 
Schicht diinner und homogener wird*‘). Aus den Schwierigkeiten, 
welche beim Aufdampfen auftreten kénnen, greifen wir zwei typi- 
sche Falle heraus. Bei Elementen, deren Haftkoeffizienten unter 
normalen Bedingungen klein sind, treten grofe Verluste an Akti- 
vitét auf. Bei Stoffen mit hohen Verdampfungstemperaturen zer- 
stért die Strahlung des Schiffes diinne Auffangerfolien. 
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Am Beispiel von Quecksilber Hg!®’ besprechen wir eine Erwei- 
terung der in § 12 beschriebenen «Doppelstrahlmethode», welche 
beide Schwierigkeiten tiberwindet und auch auf andere Fille ange- 
wendet werden kann. An der drehbaren Scheibe der Vakuumap- 
paratur wird ein eben geschliffener Steinsalzkristall befestigt und 
darauf von einer Wolframspirale eine diinne Aluminiumschicht ge- 
dampft (ca. 0,1 mgr/em?). Das im Cyclotron bestrahlte Gold wird 
in einem Graphittiegel auf 900°C erhitzt. Gleichzeitig trifft aus 
einem zweiten Tiegel stiindig stabiles Gold auf den Auffainger. Das 
Quecksilber, das aus dem bestrahlten Gold verdampft, haftet so an 
der frischen Goldflache. 

Der Steinsalzkristall mit der radioaktiven Schicht wird aus dem 
Vakuumgefa8 entfernt und vorsichtig in Wasser getaucht. Durch 
die Oberflichenspannung lést sich die Metallhaut, schwimmt auf 
der Wasseroberflache und wird auf einer Zaponlackfolie herausge- 
zogen. Die Dicke der gesamten Schicht (Zaponfolie + Aluminium + 
Gold + Hg!®”) schwankt zwischen 0,15 mgr/cm? und 0,25 mgr/cm?. 

Mit diesen Hg?®’—Quellen wird die Richtungskorrelation von 
zwei aufeinanderfolgenden Konversionselektronen®®) sowie die Ab- 
sorptionskurve und das Spektrum*®) der Konversionslinien ge- 
messen. 


Meinem verehrten Lehrer, Herrn Prof. Dr. P. ScoerRER méchte 


ich fiir seine wertvolle Unterstiitzung und sein Interesse an dieser 
Arbeit besonders danken. 


Herrn P. Horrer danke ich fiir seine Mithilfe bei den Messungen 
und fiir viele anregende Diskussionen. 
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Die Ansprechwahrscheinlichkeit von Zahlrohren mit 
Aluminium-, Kupfer- und Goldkathode fiir Réntgenstrahlen 
im Energiebereich 5 KeV bis 60 KeV 


von H. Saurer. 
(1. IV. 1950.) 


I. Einleitung. 


Das Geiger-Miiller’sche Zahlrohr ist heute das weitaus wichtigste 
Instrument in der Hand des Kernphysikers, da es auf einfache Art 
erlaubt, sowohl korpuskulare Strahlung (Elektronen, Protonen, a- 
Teilchen, Kernsplitter, Neutronen) als auch elektromagnetische 
Strahlung (ultraviolettes Licht, Réntgenstrahlung, y-Strahlung) 
nachzuweisen. 

Das Zahlrohr verhalt sich gegeniiber korpuskularer Strahlung 
und elektromagnetischer Strahlung sehr verschieden. Die Ansprech- 
wahrscheinlichkeit des Zahlrohres fiir Korpuskeln ist 1, da jedes 
Teilchen, welches die Zahlrohrwand zu durchdringen vermag, ge- 
zahit wird. 

Dagegen betraigt die Ansprechwahrscheinlichkeit des Zahlrohres 
fiir elektromagnetische Quanten nur wenige Promille und sie hangt 
sehr stark von der Quantenenergie, vom Zahlrohrmaterial und von 
der Form des Ziahlrohres ab. 

Fir den Experimentalphysiker ist die Kenntnis der Zahlrohr- 
Ansprechwahrscheinlichkeit fiir Réntgen- und y-Strahlen sehr 
wichtig, da z. B. die Energie einer y-Strahlung rasch bestimmt 
werden kann, wenn die Strahlung nacheinander mit 2 verschiedenen 
Zahlrohren bekannter Ansprechwahrscheinlichkeit gemessen wird. 
Mit Hilfe eines Zahlrohres bekannter Ansprechwahrscheinlichkeit 
kann auch die absolute Intensitat einer y- Quelle sehr einfach be- 
stimmt werden. Aus diesem Grund haben Brapt, GuGELor, Huser, 
Mepicus, PrREIswERK und ScuERRER?) die Sensibilitét von Zahl- 
rohren mit Al-, Cu- und Pb-Kathoden fiir y-Strahlen im Energie- 
bereich 0,1—3 MeV gemessen. 

Die Entdeckung des K-Einfanges durch Atvarez!’) im Jahre 
1938 fiihrte dazu, dass heute der Kernphysiker mit dem Zahlrohr 
ebenso Réntgenstrahlen wie y-Strahlung zu messen hat. Diese neue 
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Art von radioaktivem Zerfall, welche sich in der Emission charakte- 
ristischer Réntgenstrahlung dussert, veranlasste uns, die Messungen, 
welche Brapt, GuGELoT, Huser, Mepicus, PREISWERK und 
ScuHERRER ausgefiihrt haben, ins elektromagnetische Gebiet der 
Réntgenstrahlen auszudehnen. 

Es liegt im verschiedenen Wesen der Roéntgen- und der y-Strah- 
len, dass unsere Messanordnung von der von BrapDT u.a. ver- 
wendeten vdllig verschieden ist. Brapt u. a. haben ihre Messungen 
an radioaktiven Praparaten durchgefiihrt, und das ganze Zahlrohr 
war jeweilen der y-Strahlung ausgesetzt. Wir fiihren unsere Mes- 
sungen an einem gebiindelten Réntgenstrahl aus, der in einer Rént- 
genrohre erzeugt wird. Nur ein sehr kleiner Teil des Zahlrohres wird 
jeweilen vom Réntgenbiindel getroffen. 

In der vorliegenden Arbeit wird die Ansprechwahrscheinlichkeit 
von Zahlrohren mit Al-, Cu- und Au-Kathoden im Réntgenenergie- 
bereich 5 KeV bis 60 KeV gemessen. 

Ahnliche Messungen hat Weser?) an Al-Zahlrohren fiir die Mo- 
K,-Strahlung ausgefiihrt. Er verwendete nicht selbstléschende 
Zahlrohre mit einer Gasfiillung, die je zur Halfte aus Luft und 
Argon bestand, unter einem Gesamtdruck von 16 mm Hg. In un- 
serer Arbeit haben wir die von ihm entwickelte Theorie zur Berech- 
nung der Ansprechwahrscheinlichkeit von Zahlrohren wesentlich 
erganzt und verallgemeinert. 

Sutuivan®) bestimmte experimentell die Quantenansprechwahr- 
scheinlichkeit fiir ein Zaihlrohr mit Zirkon-Kathode in einem kleinen 
Energiebereich zu beiden Seiten des Ka-Absorptionssprunges des 
Zirkons. 


II. Definition der Ansprechwahrscheinlichkeit. 


Die Empfindlichkeit eines Zahlrohres fiir Réntgenstrahlen nimmt 
mit zunehmender Kathoden-Dicke infolge Absorption offensichtlich 
ab. Nur die sehr diinne Kathoden-Innenschicht von wenigen yu Dicke 
tragt wegen den in ihr erzeugten Photoelektronen massgebend zur 
Zahlrohrempfindlichkeit bei. 


Als Ansprechwahrscheinlichkeit A eines Zahlrohrs definieren wir 
den Quotienten aus der Anzahl Z der vom Zahlrohr gezahliten 
Quanten und der Anzahl Ny der auf die wirksame Innenschicht 


fallenden Quanten. 
Z 
s- (1) 


Ww 


Damit wird die Ansprechwahrscheinlichkeit unabhangig von der 
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Dicke der Kathode definiert, sofern diese nicht diinner als die wirk- 
same Innenschicht ist. Letzteres ist aber praktisch nie der Fall. 

Die Réntgenstrahlen durchsetzen das Zahlrohr als Parallel- 
strahlenbiindel von 1 mm Durchmesser. Die in dieser Arbeit gemes- 
senen Ansprechwahrscheinlichkeiten diirfen nicht ohne weiteres 
mit den Sensibilititen, die Braprt u. a.1) gemessen haben, gleich- 
gesetzt werden. Erstens wurde dort mit einem divergenten y-Strahlen- 
biindel eines punktférmigen radioaktiven Praparates gearbeitet und 
zweitens war stets das ganze Zahlrohr der Strahlung ausgesetzt. 
Die Sensibilitaéten stellen also integrale Ansprechwahrscheinlich- 
keiten dar. 


III. Beschreibung der Messapparatur. 


In Fig. 1 ist die Messanordnung schematisch dargestellt. Die 
Réntgenstrahlen werden in einem Ionenrohr R mit auswechselbarer 
Antikathode erzeugt. Mit dem Spektrometer, bestehend aus Kolli- 
matorspalt S,, Kalkspatkristall K und Blende S, wird ein paralleles, 
monochromatisches Réntgenstrahlenbiindel aus dem Emissions- 
spektrum ausgesondert. Das Biindel durchquert zuerst das Zahl- 
rohr ZR und gelangt dann in die Jonisationslammer J. 


rp 


| 
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Fig. 1. 
Messanordnung zur Bestimmung der Zahlrohransprechwahrscheinlichkeit. 
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Die Anzahl Z Stésse des Zahlrohrs werden mit einem 32-fach 
Untersetzer US gemessen. Gleichzeitig wird die Anzahl Ny 
Quanten, die auf die wirksame Schicht des Zahlrohres fallen, mit 
der Ionisationskammer gemessen. 

Es werden nun zunichst die Hauptelemente der Apparatur be- 
schrieben, und insbesondere deren Messkonstanten angegeben, die 
fiir das Zustandekommen einer absoluten Messung von ausschlag- 
gebender Bedeutung sind. 
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1. Monochromatische Réntgenstrahlung. 


Die Ionenréhre wird mit einer Hochspannungsquelle in Grei- 
nacher-Schaltung betrieben. Die Leistung betragt ca. 0,5 kW und 
die maximale Spannung 100 kV. 

Die Kollimatorblende S, besteht aus einem 50 mm langen ver- 
tikalgestellten Bleispaltsystem von 0,2 mm Spaltbreite. Die Blende 
S, besteht aus einem 12 mm langen zylindrischen Kanal von 1 mm 
Durchmesser (Fig. 1). 

Der Reflexionswinkel g des Kaltspatkristalls erfiillt die Bragg- 
sche Beziehung fiir die jeweils verwendete charakteristische Strah- 
lung in der ersten Ordnung. Die Betriebsspannung der Réntgen- 
rohre wird stets knapp unterhalb der doppelten Anregungsspannung 
gehalten. Dadurch wird verhindert, dass Strahlung der halben 
Wellenlinge angeregt wird, welche in der zweiten Ordnung auch 
reflektiert wiirde. 

Folgende charakteristische Strahlungen werden verwendet: 


Zn— Ky, Zn— Kg, Mo— Kg, Ag —Ky, Sb—Ky und Wo— Ky. 
2. Ionisationskammer. 


In einer geerdeten, druckfesten Kammer befindet sich ein zylin- 
drischer Drahtkafig von 33 mm Durchmesser, welcher die positive 
Ionisationskammerspannung fiihrt. Die Messelektrode, bestehend 
aus einer 12,5 cm langen Nadel, ist innerhalb dieses Drahtkiafigs 
hochisolierend so angeordnet, dass sie von der Réntgenstrahlung 


2oh 9 
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Fig. 2. 
Strom-Spannungscharakteristik der Ionisationskammer. 


nicht getroffen werden kann. Ein Cellophanfenster von 12 mm 
Durchmesser gestattet den Strahleintritt. 

Die Kammer steht unter einem maximalen Innendruck von 38 atii 
Argon. In Fig. 2 ist fiir konstante Einstrahlung und einen Kammer- 
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druck von 8 atii die Strom-Spannungscharakteristik der Kammer 
dargestellt. Die Betriebsspannung betragt stets — 240 Volt und 
wird einer Trockenbatterie entnommen. 


Die lonisationskammer arbeitet in einer Kompensationsschal- 
tung*). Die Messelektrode ist mit dem System eines Compton’schen 
Elektrometers und mit dem Belag a des Luftkondensators verbun- 
den. Der Belag b kann zwischen Null (Erde) und — 2 Volt auf jedes 
beliebige negative Potential U gebracht werden, welches an einem 
Zeigerinstrument abgelesen wird. 

Die Messung beginnt mit dem Offnen der Taste 7’. Die positive 
Ionenladung, die auf das Messystem gelangt, wird nun fortwaihrend 
als Influenzladung auf dem Belag a des Kondensators gebunden, 
indem die Kompensationsspannung U allmahlich von Null weg er- 
niedrigt wird. Wenn das Elektrometer auf Null zeigt, ist die Kom- 
pensationsladung UC genau entgegengesetzt gleich der zu messen- 
den Ionisationsladung. 

Weil das Elektrometer als Null-Instrument verwendet wird, muss 
seine Empfindlichkeit, welche ca. 3000 mm pro Volt betragt, nicht 
genau bekannt sein. 

Ein weiterer Vorteil dieser Schaltung liegt darin, dass die Elektro- 
meter- und Leitungskapazitaten gegen Erde nicht direkt in die 
Messung eingehen. 


Einer Kompensationsspannung U am Luftkondensator der Ka- 
pazitat C entspricht eine lonenladung UC, welche durch Absorp- 
tion von N Réntgenquanten der Energie hy entstanden ist. Es ist 

y C-U I 
iene (2) 
C = 48,5 pF Kompensationskapazitat. 
U in Volt |Kompensationsspannung. 
e = 1,60-10—1® Clb elektr. Elementarladung. 
I = 29,6 eV mittlere Ionisierungsarbeit fiir Ar 5). 
hyineV Quantenenergie. 


3. Die Absorptionsfaktoren der Ionisationskammer. 


Es soll nun die Anzahl Quanten Np bestimmt werden, die auf das 
Cellophanfenster D der lonisationskammer fallen. Diese Zahl wird 
ermittelt aus der Zahl der Quanten N, die auf der Messtrecke BA 
absorbiert werden und den Absorptionen, die der Réntgenstrahl 
zwischen D und A erleidet. 

Das Schema der Ionisationskammer in Fig. 3 gestattet die ein- 
zelnen Absorptionen zu beurteilen. 
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Der Réntgenstrahl erleidet eine erste Absorption im Cellophan- 
fenster auf der Strecke DC und eine zweite in der Kammer im Fiill- 
gas Argon. Die Absorption innerhalb der Ionisationskammer unter- 
teilen wir in die Absorption im Vorraum CB und die Absorption 
lings der Messelektrode BA. Nur die sich langs der Messelektrode 
bildenden Argonionen werden gemessen. Diese 3 Teilabsorptionen, 
die der Réntgenstrahl im Messraum, im Vorraum und im Cellophan- 
fenster erleidet, werden durch die Absorptionsfaktoren k,, k, und 
k, dargestellt. 

Die Anzahl Réntgenquanten, welche die Punkte A, B, C usw. 
erreichen, bezeichnen wir mit Ny, Nz, Ne usw. 


























Zahlrohr Ionisationskammer 
Fig. 3. 
Die Absorptionsfaktoren in Zahlrohr und Ionisationskammer. 


ky. 

Von den N z- Quanten, die den Messraum in B erreichen, wird nur 
die Anzahl N absorbiert. Der Absorptionsfaktor k, wird deshalb 
folgendermassen definiert: 

N 1 
ky (hy, p) = —* = (3) 


B 
N 1—e7 (H/o) -e@ (p) - L 





jg: Massenabsorptionskoeffizient fiir Argon. 
o(p) Argondichte in Funktion des Kammerdruckes p. 
I = AB = 12,5 cm Lange der Messelektrode. 


Die Faktoren k, sind fiir die verwendeten Quantenenergien und 
Kammerdrucke in Tabelle 1 dargestellt. 


Tabelle 1. 
Die Absorptionsfaktoren k,, k, und k, der Ionisationskammer. 


ch. Str. A hy p (ule), k, ky ks 
— A KeV atti | cm?/g —}|—j|]-—- 
Zn—Ky, 8,65 93 1,60 
Zn—K, 9,65 | 2,40] 70 1,00 
Mo—K, 17,5 2,93 13 


Ag—K, 22,2 TA 1,04 
Sb—K, 26,3 
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, Keg. 

Die Absorption im Vorraum CB muss experimentell bestimmt 
werden, da seine genaue Ausdehnung nicht ermittelt werden kann. 
Zu diesem Zweck haben wir mit weicher Strahlung (Zn—Kq) in 
einem Kammerdruckbereich, wo im Messraum vollstandige Absorp- 
tion stattfindet, die Réntgenabsorption im Vorraum in Funktion 
des Kammerdruckes p gemessen und folgenden experimentellen Zu- 
sammenhang gefunden: 


ke (hv, p) as = — gt46-10°*- p- (ule) (4) 
sad 
k,: Absorptionskonstante. (Diese Absorptionskonstante und alle 
folgenden haben einen andern physikalischen Sinn als k,!) In 
Tabelle 1 sind die Werte von k, fiir alle verwendeten Quanten- 
energien und Kammerdrucke p zusammengestellt. 


kg. 


Fiir die Absorption im Fenster definieren wir den Absorptions- 
faktor 


N 
kg(h») == en". (5) 


ead 


Die Dicke des Cellophanfensters betragt 0,51 mm. Nach Wi- 
L1aMs®) ist der Absorptionskoeffizient u fiir Cellophan 


we =8,52-22 fir 06 A<A<2,3A.' (6) 


Diese Beziehung haben wir experimentell bestatigt. 

Die Werte von ky sind fiir die verwendeten Quantenenergien in 
Tabelle 1 aufgefiihrt. 

Im folgenden wird das Argument der Absorptionsfaktoren ky, k, 
und k, der Einfachheit halber weggelassen werden. 


4, Die Zahlrohre. 


Die verwendeten Zahlrohre entsprechen dem im Institut ge- 
brauchlichen Normaltypus mit folgenden Daten: 
Kathodenlange 120 mm 
Kathodeninnendurchmesser 24 mm 
Zahidrahtdurchmesser 0,2 mm 
Zahldrahtlange 50 mm 
Gasfiillung 10 mm Hg C,H;OH+90 mm Hg Ar 
Betriebsspannung zwischen 1150 und 1350 Volt 
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Die Messungen an der MoK,-, AgKa- und Sb—K,-Strahlung 
werden an diinnwandigen Rippenzdhlrohren ausgefihrt. (Fig. 4.) 
Die Kathode besteht aus Aluminium und besitzt eine Dicke von 
0,1 mm. Die beiden Rippen dienen zur Verstaérkung des Zihlrohres. 

Die Kupfer- und Goldkathoden werden aus einer Aluminium- 
Kathode hergestellt, deren Innenflaiche elektrolytisch mit einem 
Kupfer bzw. Goldbelag versehen wird. Die Vergoldung von Alu- 
minium erfordert eine vorherige Verkupferung. Diese elektrolyti- 
schen Schichten werden etwas dicker gemacht als der wirksamen 
Schichtdicke entsprechen wiirde, damit einerseits der Belag voll 
zur Ansprechwahrscheinlichkeit beitragen kann, und andererseits 
die Absorption des Zahlrohres nicht zu gross wird. 
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Die verwendeten Rippenzahlrohre tragen die Bezeichnungen 77, 
24, 26 und 88. 

Die Messungen an der Zn—K,- und Zn—Kg-Strahlung werden 
mit Fensterzahlrohren (Fig. 5) ausgefiihrt, deren geringe Fensterdicke 
eine noch gut messbare Réntgenintensitat in die Ionisationskammer 
durchlasst. Die Fenster bestehen aus reinen, verkupferten und ver- 
goldeten Aluminumfolien von ca. 40 w Dicke. 

Die Dicke der elektrolytisch aufgetragenen Kupfer- und Gold- 
schichten werden einerseits aus Absorptionsmessungen, anderer- 
seits aus dem Gewicht der elektrolytisch abgeschiedenen Mengen 
ermittelt. 

In Tabelle 2 sind die Wandstarken der Aluminiumkathoden 
und die Schichtdicken der Kupfer- bzw. Goldbelage angegeben. 


5. Die Absorptionsfaktoren der Zahlrohre. 


Zur experimentellen Bestimmung der Ansprechwahrscheinlich- 
keit miissen wir die Anzahl Ny Quanten ermitteln, die im Punkte W 
auf die wirksame Schicht der Zihlrohrkathode fallt (vgl. Gl. 1). 
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Zu diesem Zwecke miissen nur noch die Absorptionen bestimmt 
werden, die der Réntgenstrahl beim Durchdringen des Zahlrohres 
erleidet, da wir die Anzahl Np auf das Fenster der Ionisations- 
kammer fallender Quanten bereits kennen. 


Tabelle 2. 
Die Schichtdicken der verwendeten Zahlrohrkathoden. 





Cu | Au 
mg/cm? 


Zahlrohr Al 





77 30,3 
R 101 9,5 
R102 | 8,1 
24 28,9 1,76 
R 104 10,8 0,25 
26 72 | of 1,58 
88 27,0 | 0,43 4,56 
R 103 9,7 | 0,20 0,25 


| 
| 
| 
| 





| 
mg/cm? | mg/cm? 
| 
| 
| 
| 




















Die Absorption in Luft auf der Strecke DE (Fig. 3) darf ver- 
nachlassigt werden, da wir keine extrem weichen Réntgenstrahlen 
verwenden. 

Auf der Strecke EG durchquert der Réntgenstrahl eine Zahl- 
rohrwand, dann wird er im Ziahlrohrgas auf der Sehne GH absor- 
biert und schliesslich erfahrt er noch eine Absorption innerhalb 
der wirksamen Schichtdicke HW. Die beiden letztgenannten Ab- 
sorptionen sind bedeutend kleiner als die erstgenannte. 


kg. 
Die Absorption:in der Zaihlrohrwand GE wird experimentell 


fiir zentralen Strahldurchtritt (z = 0) bestimmt. Der Absorptions- 
faktor lautet fiir diesen Fall 


Ni, 
ky =k, (hv, z =0) = —*% (7) 
und im Fall z +0 gilt die Beziehung 


yas log k,(hv,0), a=12mm. (8) 


Die Werte von k, sind in Tabelle 3 fiir alle verwendeten Quanten- 
energien zusammengestellt. 


log ky (hv, z) = 
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Zu Forme! (8) ist zu bemerken, dass sie nur mit der Einschrin- 
kung gilt, dass z nicht zu nahe an den Zahlrohrradius a heran- 
reichen soll. 

Tabelle 3. 


Absorptionsfaktor k, fiir die verwendeten Zahlrohre. 





Absorptionsfaktoren k, 





Al-Kathode Cu-Kathode Au-Kathode 





77 |R 101 R102} 24 |R104| 26 88 | R103 





— 1,38 1,57 1,63 
1,31 | 1,26 1,37 1,35 



































ks. 


Die Absorption im Zahlrohrgas auf der Strecke HG wird fiir 
zentralen Strahlengang (z = 0) durch folgenden Absorptionsfaktor 
beschrieben : 


N k y 
k=k,(hy,2=0) =" =edtr~ 142 (4)r (9) 
G 


(u/e) Massenabsorptionskoeffizient fiir Argon. 


Tabelle 4. 
Absorptionsfaktoren k, und k, fiir die verwendeten Zahlrohre. 





Absorpt. Absorptionsfaktor kg 
ch. Str. Faktor 


ks Al Cu Au 








Zn—Kz 1,04 1,01 1,01 1,03 
Zn—Ke 1,03 1,01 1,06 1,02 
Mo—Kz 1,01 1,00 1,03 1,05 
Ag—K, 1,00 1,00 1,02 1,05 
Sb—K, 1,00 1,00 1,02 1,04 























Die Werte von k, werden berechnet und sind in der Tabelle 4 
fiir alle Quantenenergien angegeben. 
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Im theoretischen Teil dieser Arbeit werden wir sehen, dass die 
wirksame Schichtdicke WH gleich der praktischen Reichweite R 
der Photoelektronen im Kathodenmaterial ist. 

Fir zentralen Strahlengang (z = 0) lautet dann der Absorp- 
tionsfaktor 

ee 


ig =ke(hv,z=0) =a" =elR0- Wl ~1+ (Rg) — (10) 
Mn F 


Ro: Praktische Massenreichweite der Photoelektronen im Kathodenmaterial. 


(4): Massenabsorptionskoeffizient der Réntgenquanten im Kathodenmaterial. 


Die Werte von k, sind in der Tabelle 4 in Funktion der Quanten- 
energien dargestellt. 

Die eben erwahnten Absorptionsfaktoren gehen als Produkt 
in die Rechnung ein. Dies fiihrt zu folgender Vereinfachung: Die 
z-Abhangigkeit von k, und kg darf im Produkt vernachiassigt 
werden. 


k, (hv, z)- Is (hv, 2) Ig (hv, 2) ~ key (hv, 2) “Teg: Keg (11) 


Diese Niherung ist aus folgendem Grund erlaubt: 

Mit zunehmendem |z| wachst k;(hv,z), und kg (hv,z) wird 
kleiner, das Produkt beider Faktoren bleibt also im Wesentlichen 
konstant. Ausserdem liegen beide Faktoren sehr nahe bei 1. 

Zur Vereinfachung wird im folgenden das Argument hy weg- 
gelassen. 


6. Das Messverfahren. 


Aus den Formeln (8), (4), (5), (8), (9), (10) folgt unter Beriick- 
sichtigung der Naherung (11) durch Multiplikation 
Nw 
Key * kegs ig * eg (2) “his hg = p- (12) 
und unter Verwendung von (2). 


Col =f 
Ny = ky+ ka: kg: Keg (2) *ks*kg> —— 


e hv 


(13) 
Aus Gleichung (1) und (13) erhalten wir fiir die experimentelle 
Ansprechwahrscheinlichkeit A,,,: 


= = Z (2) . = 
A exp (2) = ae ky: key + key - keg (2) + keg eg CU | oe 





(14) 





Aus dieser wichtigen Gleichung (14) lasst sich fiir eine be- 
stimmte Stelle des Ziahlrohrs der experimentelle Wert der An- 
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Fig. 6. 
Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit fiir die Zn-K,,-Strahlung und Zahlrohre 
mit Al-, Cu- und Au-Kathode. 
































Fig. 7. 
Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit fiir die Zn-Kg-Strahlung und Zahlrohre 
mit Al-, Cu- und Au-Kathode. 
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sprechwahrscheinlichkeit berechnen, wenn wir gemessen haben die 
Anzahl Zihlrohrstésse Z, die Kapazitiat C und die Kompensations- 
spannung U des Luftkondeusators und die 6 Absorptionsfaktoren. 

In der verwendeten Messanordnung (Fig. 3) liegen Zahlrohr- 
achse und Réntgenstrahl in einer horizontalen Ebene und beide 
stehen senkrecht aufeinander. 
































Fig. 8. 
Verlauf der Ansprechwahrscbeinlichkeit fiir die Mo-K,-Strahlung und Zahlrohre 
mit Al-, Cu- und Au-Kathode. 


Das Zahlrohr kann in einer vertikalen Ebene (yz) gegeniiber 
dem Réntgenstrahl in vertikaler Richtung (z-Achse), und in der 
Richtung der Zahlrohrachse (y-Achse) verschoben werden. 

Die Stellung des Zahlrohres ist deshalb durch die beiden 
Koordinaten y und z festgelegt. 
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IV. Messergebnisse. 


Die Messergebnisse sind graphisch dargestellt in den Figuren 6, 
7, 8, 9 und 10. Die obere Figur stellt den Verlauf der Ansprech- 
wahrscheinlichkeit langs des 50 mm langen Zahldrahtes dar. Die 
3 Kurven gelten fiir Zahlrohre mit Al-, Cu-, bzw. Au-Kathode. 


Yep 
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Fig. 9. 
Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit fiir die Ag-K,-Strahlung und Zahlrohre 
mit Al-, Cu- und Au-Kathode. 


Die untere Figur stellt den Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit 
langs des Zahlrohrdurchmessers von 12 mm dar. Ausserdem sind 
die theoretisch berechneten Beitrige des Argongases (A), der Al-, 
Cu- und Au-Kathode eingezeichnet. 
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In Tabelle 5 sind die Zahlrohrsensibilitaten e fiir die 3 Zahl- 
rohrtypen und die verwendeten Réntgenstrahlungen zusammen- 
gestellt. Unter der Sensibilitaét eimes Zahlrohres verstehen wir das 
Verhaltnis der Anzahl gezaéhlter Quanten zur Anzahl der das Zahl- 
volumen erreichenden Quanten, wenn das ganze Zihlvolumen 
einem parallelen Réntgenstrahlenbiindel ausgesetzt ist. 


Tabelle 5. 
Die Sensibilitat ¢ von Zahlrohren mit Al-, Cu- und Au-Kathode in Funktion ver- 
schiedenen Quantenergien. 





! rasa + 
Strahlung = | S pli ” 
Zn—K, 8,65 32,7 
Zn—Kz 9,65 | 25,1 
Mo—K,y 17,5 | 9,65 
Ae—K, | 222 | 9,7 
Sb—K, | 26,3 8,2 





| 
| 














V. Theorie zur Zahlrohransprechwahrscheinlichkeit. 


Wir stellen uns jetzt die Aufgabe, die Ansprechwahrscheinlich- 
keit eines Zahlrohrs in Funktion der Quantenenergie zu berechnen. 

Dabei wird sich herausstellen, dass die theoretischen Werte 
mit den gemessenen fiir Zihlrohre mit Al-Kathoden gut iiberein- 
stimmen. Fiir Zahlrohre mit Cu- und Au-Kathoden ist diese Uber- 
einstimmung im Bereich kleiner Quantenenergien auch noch gut, 
wiahrend sie im Bereich grosser Quantenenergien fiir Cu-Zahlrohre 
nur noch 10% und fiir Au-Zahlrohre noch 20% betragt. 

Die Theorie vermag also die Messergebnisse quantitativ nicht 
volistaindig wiederzugeben, hingegen wird der qualitative Verlauf 
der Ansprechwahrscheinlichkeit mit der Réntgenquantenenergie 
von der Theorie durchaus richtig beschrieben. Die dadurch ge- 
wonnenen Gesichtspunkte zur Beurteilung der Ansprechwahr- 
scheinlichkeit sind von praktischer Bedeutung fiir die Konstruktion 
von Zahlrohren. 


1. Das Zéhlvolumen. 


Die Theorie, die im folgenden entwickelt wird, beruht auf 
der Annahme der Existenz eines Zahlvolumens, welches wir fol- 
gendermassen definieren: 

Das Zihlvolumen ist derjenige Teil des Zihlrohrvolumens, worin 
in jedem Punkt ein freies, nicht zu schnelles Elektron das Zahl- 
rohr zum Ansprechen bringt. 





H. Saurer. 


Wenn ein sehr langsames Elektron sich in irgendeinem Punkte 
des Zahlvolumens befindet, wird sich folgender Prozess abspielen: 
Das Elektron wird unter dem Einfluss des elektrischen Feldes zum 
Zahldraht hin beschleunigt. In der unmittelbaren Umgebung des 
Zahldrahtes ist das elektrische Feld so gross, das Elektron nimmt 


ad A 
20+ 












































Fig. 10. 
Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit fiir die Sb-K,-Strahlung und Zahlrohre 
mit Al-, Cu- und Au-Kathode. 


auf einer freien Weglange so viel Energie auf, dass es jeweilen beim 
nachsten Zusammenstoss ein Argonatom zu ionisieren vermag. 
Dadurch entsteht eine primare Ionenlawine, welche senkrecht zum 
Zahldraht wachst. Die durch Anregungsstésse hervorgerufenen 
Quanten erweitern diese primaire Ionenlawine nach beiden Seiten 
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langs des Zahldrahtes und bilden so den Ionenschlauch, der den 
Zahlidraht schliesslich auf seiner ganzen Lange umhiillt’) 8). 


Das elektrische Feld vermag die Bahn schneller Elektronen nicht 
merklich zu beeinflussen, wohl aber die Bahnen der Sekundir- 
elektronen, von denen etwa 10 pro mm Bahnlange erzeugt werden. 
Im allgemeinen fiihren diese Sekundirelektronen den oben be- 
schriebenen Ansprechprozess aus. 


2. Die Absorptionsprozesse der Rontgenstrahlen. 


Damit ein Réntgenquant von einem Zahlrohr registriert wird, 
muss in der Kathode oder im Zahlrohrgas ein Elektron befreit 
werden, welches das Zahlvolumen erreicht. Die Befreiung eines 
Elektrons durch einen Réntgenquant ist stets mit der Absorption 
des letzteren verbunden. Prinzipiell kommen die Photoabsorption, 
die Compton-Streuung sowie die Paarerzeugung dafiir in Frage. Die 
Paarerzeugung scheidet aus energetischen Griinden ohne weiteres 
aus. 

In Tabelle 10 sind die Bindungsenergien fiir die K-, L- und 
M-Elektronen der Elemente Al, A, Cu und Au zusammengestellt. 
Daraus ist ersichtlich, dass die Comptonabsorption in merklichem 
Masse nur fiir die beiden leichtesten Elemente Al und A auftritt 
und wir es im tibrigen nur mit Photoabsorption zu tun haben. 

Die Absorption, die ein Réntgenstrahl beim Durchgang durch 
Materie erleidet, wird durch den Massenschwachungskoeffizienten 
u/@ angegeben, welcher sowohl aus reiner Photoabsorption (r/o) 
als auch aus Streuabsorption (o/e) besteht. Es ist 


(15) 


Die Streuabsorption besteht fiir kleine Quantenenergien und 
schwere Elemente hauptsiachlich aus koharenter Streuung, welche 
aber neben der viel grésseren Photoabsorption vernachlassigt 
werden darf. (u/o ~ t/o). Fiir grosse Quantenenergien und leichte 
Elemente besteht die Streuabsorption hauptsachlich aus inko- 
harenter Comptonstreuung und die Photoabsorption ist von der 
gleichen Gréssenordnung. Die Absorptionskoeffizienten fiir Comp- 
ton-Streuung werden berechnet®) und sind in Tabelle 7 und 8 
fiir die leichten Elementen Al und Cu zusammengestellt. 

Die reinen Photoabsorptionskoeffizienten erhalt man durch Sub- 
traktion der Compton’schen Streukoeffizienten von den Schwa- 
chungskoeffizienten?®). 
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3. Beitrag der Zahlrohrkathode zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 


Die Berechnung der Ansprechwahrscheinlichkeit erfolgt fiir 
die Versuchsanordnung wie sie unter III. beschrieben worden ist. 

In Figur 11 ist das Zahlrohr mit dem Innendurchmesser 2a und 
einer Wandstirke, welche gleich der wirksamen Schicht R gewahlt 
wird, im Querschnitt dargestellt. Der Réntgenstrahl hy trifft die 
Kathode im Punkte W und schliesst mit der dort errichteten 
Normalen n den Winkel « ein. Das Réntgenbiindel verlauft im 
Abstand z vom Zahldraht und senkrecht zu diesem. 

Damit angenommen werden darf, dass der Strahl die Strecke 
HG (Fig. 3) ganz im Zahlvolumen zuriicklegt, sei der Auftreff- 
punkt W in die mittlere Halfte des Zahlrohres verlegt. 

Die Theorie wird in der Allgemeinheit entwickelt, wie sie zur 
Berechnung des Beitrages einer Goldkathode zur Ansprechwahr- 
scheinlichkeit notwendig ist. Die Beitrage von Aluminium- und 
Kupferkathoden erhalt man leicht als Spezialfalle. 

Die wirksame Schichtdicke d der Kathode wird so gewahlt, dass 
alle Photoelektronen, die darin entstehen, die Méglichkeit besitzen, 
das Zahlvolumen zu erreichen, d. h. diese Schichtdicke muss gleich 
der praktischen Reichweite der Photoelektronen gewahlt werden. 

Im Falle von Cu- und Au-Kathoden, wo mehrere Gruppen von 
Photoelektronen auftreten, wird die wirksame Schichtdicke gleich 


der praktischen Reichweite der energiereichsten Elektronengruppe 
gewahlt. 

Die Anzahl Photoelektronen, die in der Kathode erzeugt werden. 
Auf der Strecke WH innerhalb der Kathode werden 


re ee ee 


cosa 


(16) 


Quanten absorbiert und ebenso viele Photoelektronen erzeugt, 
wenn Ny-Quanten im Punkte W auftreffen. Wegen der geringen 
Schichtdicke d kann die Ionendichte auf dieser Strecke als konstant 
angenommen werden. 

Im Falle einer Goldkathode bilden diese Photoelektronen 4 ver- 
schiedene Energiegruppen entsprechend ihrer Herkunft aus der 
L,-, Ly-, Lyy- und M-Schale. Die Bindungsenergien dieser Photo- 
elektronen!!) seien B,, B,, Bs und B,, wobei die Indizierung so 
vorgenommen wird, dass B; < B, ist. Dann gilt fiir die praktischen 
Reichweiten!2) R; = R (hyv—B,) die Beziehung 


R, > R, > R, > Ry, und es ist d = R,. 


Die relative Grésse dieser 4 Gruppen wird durch die Gewichts- 





Die Ansprechwahrscheinlichkeit von Zahlrohren fiir Réntgenstrahlen. 399 


faktoren p;1%) gegeben, welche in Tabelle 11 zusammengestellt sind. 
Von den G-Photoelektronen besitzen also 


ms R; ; ‘ ‘ : 
eg tS “he Elektronen die Reichweite R,, i = 1, 2, 3, 4. 


Die Anzahl Photoelektronen, die das Zahlvolumen erreichen. 


G,-Elektronen der ersten Gruppe sind auf der Strecke WH 
(Fig. 11) gleichmassig verteilt. Auf das Wegelement ds fallen dem- 
nach G,/R,-cos «. ds-Elektronen. 





Fig. 11. 
Beitrag der Zahlrohrkathode zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 


Unter der vereinfachenden Annahme einer isotropen Richtwngs- 
vertetlung der Photoelektronen berechnen wir nun die Wahrschein- 
lichkeit W(s) dafiir, dass ein im Punkt P erzeugtes Elektron der 
Reichweite R, das Zahlvolumen erreicht. Diese Wahrscheinlichkeit 
ist gleich dem Verhialtnis zwischen der Kugeloberfliche vom 
Radius R, und der Kugelkappe, welche ins Zihlvolumen ragt. 

Cis eg Se 
W (s) = - 2k, (17) 
Die mittiere Wahrscheinlichkeit, gemittelt iiber die ganze Strecke 
WH ist dann 
R,/cos « 1 
cos 
W = 2 / W(s)-ds=—. (18) 
s=0 


Von den G,-Elektronen werden also 


1 R 
L,=~-Ny-t-—* 


: (19) 


‘cosa P2 
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das Zahlvolumen erreichen und das Zahlrohr zum Ansprechen 
bringen. 

Von den G,-Elektronen besitzen diejenigen, die zu weit vom 
Punkte H weg liegen, wegen ihrer ktirzeren Reichweite gar keine 
Méglichkeit, das Zahlvolumen zu erreichen, und tragen zur An- 
sprechwahrscheinlichkeit also nichts bei. Von den G, Elektronen 
hat nur der Bruchteil G,- R,/R, die Méglichkeit, das Zahlvolumen 
zu erreichen. Die mittlere Wahrscheinlichkeit dafiir betragt 
wiederum }. Es werden also L, = }. Ny-t- R,/cos «:p.-Elektronen 
das Zahlvolumen erreichen. 

Diese Uberlegung gilt auch fiir die letzten beiden Elektronen- 
gruppen. 

Von den G-Photoelektronen werden schliesslich L-Elektronen 
das Zahlvolumen erreichen, namlich 


4 + 
Tt 
G = 2 L; => Nw ° ype rey 2 R; bs Pi . (18) 


i=1 


Aus Symmetriegriinden ist der Beitrag der Ansprechwahrscheinlich- 
keit der Photoelektronen, die beim zweiten Kathodendurchtritt 
des Réntgenstrahles entstehen, gleich gross, sofern von der Ab- 
sorption des Réntgenstrahles beim ersten Kathodendurchtritt (kg) 
und der Absorption im Gasvolumen (k;) abgesehen werden kann. 
Unter Beriicksichtigung dieser beiden Absorptionen ist dann der 
ganze Beitrag der Kathode an Photoelektronen, die das Zahl- 
volumen erreichen, gleich 


. 1 T a 
(1+ Gap) Nw: area Ys Re Pe (19) 


Streng genommen ist sowohl k; als auch kg noch vom Winkel « 
abhangig. Da aber mit zunehmendem « k, kleiner und kg grésser 
wird, und zudem beide Faktoren von 1 wenig verschieden sind, 
darf das Produkt k;-kg unabhangig von « fiir « gleich Null gebildet 
werden. Diese Werte, welche fiir zentralen Strahlengang genau 
richtig sind, sind in Tabelle 4 zusammengestellt. 


Beitrag der Compton-Elektronen der Kathode zur Ansprechwahr- 
scheinlichkeit. Die Zahl der in der Kathode erzeugten Compton- 
Elektronen ist nur fiir Aluminium und auch da nur fiir grosse 
Quantenenergien vergleichbar mit der Zahl gleichzeitig erzeugter 
Photoelektronen. Nur in diesem Falle ist der Streukoeffizient ver- 
gleichbar mit dem reinen Photoabsorptionskoeffizienten und 
sonst immer viel kleiner. 
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Fiir diesen giinstigen Fall soll abgeschaétzt werden, ob die 
Compton-Elektronen tiberhaupt einen wesentlichen Beitrag zur 
Ansprechwahrscheinlichkeit der Kathode liefern kénnen. 

Die Compton-Elektronen besitzen ein kontinuierliches Energie- 
spektrum zwischen Null und einer Maximalenergie. Fiir Aluminium 
ist diese Maximalenergie ca. 6 mal kleiner als die entsprechende 
Energie fiir ein Photoelektron und das Verhialtnis der Reichweiten 
ist sogar 20. Das bedeutet, dass die Compton-Elektronen der 
Kathode im betrachteten Energieintervall keinen wesentlichen 
Beitrag zur Ansprechwahrscheinlichkeit liefern kénnen, und ‘dass 
die Photoelektronen fiir den Beitrag der Kathode allein mass- 
gebend sind. 

Aus (19) erhalten wir somit als Beitrag der Kathode zur Ansprech- 
wahrscheinlichkeit 


Tt 1 : 
A,(*) = Gong * (1+ Ee) 2, Re Pi 20) 





4, Beitrag des Zéahlrohrgases zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 


Unter der Annahme, dass die mittlere Partie des Zahlrohr- 
volumens ganz dem Zahlvolumen angehért, werden sowohl die 
Photo- als auch die Compton-Elektronen, die durch Absorption 
der Réntgenstrahlung im Zahlrohrgas entstehen, unmittelbar zur 
Ansprechwahrscheinlichkeit beitragen. 

Der Massenschwachungskoeffizient «/o von Argon ist also mass- 
gebend. Die Absorption im Alkoholdampf darf vernachlassigt 
werden. 

Von den Ny-Quanten im Punkte W (Fig. 3) werden Ny/k, den 
Punkt H erreichen. Auf der Strecke HG = 2a-cos « werden also 


w i (1 — @~ #26: cosa) (21) 


"6 
Quanten im Zahlvolumen absorbiert, wodurch eine gleiche Anzahl 
Elektronen befreit wird. Der Beitrag des Zahlrohrgases ist dann 


1 amas a-cos @ 1 & 
A,==_:(l—e sin ) =a Hw 2a-cos a (22) 
und die gesamte Ansprechwahrscheinlichkeit fiir ein Zahlrohr ist 
nun unter Verwendung von (20) und (22) 
: | t ‘ | ae 
A, =A,+A,= (1 + x) Toone ge BP t=, (4) 
-g-2a-cosa. (23) 
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VI. Die numerischen Ergebnisse der Theorie. 


1. Beitrag des Zahlrohrgases. 
Formel 22 wird in der Tabelle 6 fiir folgende Werte ausgewertet: 
o = 1,97-10-4 gr/cm? fiir Argon unter einem Druck von 90 mm Hg 
und 20°C. 2a = 2,40 cm cos a = 1. 
Tabelle 6. 


Theoretischer Beitrag Ag des Zahlrohr-Gases zur Ansprechwahrscheinlichkeit fiir 
verschiedene Quantenergien hy. 





o = 1,97-10~4 g/cm? / 2a = 2,40 cm/ cosa = 1 





ia (4) Ag in lo 
Arg 


| 
| 


@ 
em?/g Al | Au Al | Cu Au 





KeV 








8,65 93 1,00 1,03 | 42,9 | 42,9 | 40,7 
9,65 70 1,00 1,02 | 32,6 | 30,7 | 32,0 
17,5 13 1,00 | 1,03 | 1,05 | 6,2 6,02 | 5,9 
22,2 7,1 1,00 | 1,02 | 1,05 | 3,3 3,24 | 3,14 
26,3 4,2 1,00 | 1,02 | 1,04 | 2,0 1,96 | 1,92 
58,8 0,55 1,00 | 1,00 | 1,00 | 0,24 | 0,24 | 0,24 





























2. Beitrag der Aluminiwmkathode (Tabelle 7). 
Formel 20 nimmt folgende einfache Form an: 
be 1 1 
As(t) = (5)-(B-0) gama (1+ Fy) (24) 


Tabelle 7. 
Theoretischer Beitrag A, der Aluminium-Kathode zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 





1) 4) eee ee s | 9 | 10 | 11 
hv-Bx Ro-104 (4) (=) (=) 1 Ax | Ag | Ath 
Al}\ @/ Al)\\ @/ Al 


0 
KeV | g/cm? | em*/g | em*/g | em*/g a | loo | oo 











GA 1,8 | 40,0 40,0 3,50 | 42,9 

8,1 2,05 | 29,0 29,0 1,96 | 2,90 | 32,6 
16,0 5,0 5,22 5,04 | 2,00 | 1,26 | 6,2 
20,6 7,9 2,60 2,43 | 2,00 | 0,96 | 3,3 
24,7 | 12,0 1,60 1,43 | 2,00 | 0,86 | 2,0 
57,2 | 54 0,28 0,122) 2,00 | 0,32 | 0,24 









































cosa = 1 Bx = J,55 KeV 
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Theoretischer Beitrag Ax 




























































































1 3 4 5 6 
Re-10° | Re-10° 
hy hyv-Bx L- °K: (4) 
Elektronen Q 
KeV KeV g/cm? | g/cm? em? 
8,65 — 1,9 — 42, 
9,65 0,65 2,2 0,2 255 
17,5 8,5 5,3 2,15 51, 
22,2 13,2 8,5 3,8 25, 
26,3 17,3 12,9 5,7 15, 
58,8 49,8 56 44 et 
cosa = 1 d 
Theoretischer Beitrag Ax der 6 
1 i ££ bs 7 | 
| | Ro-10*| Re-104| 
hy hy-Byy hy-Byyy Av-—By i a | 
KeV KeV. | KeV | g/cm? | g/cm? 
8,65 — 6,0 -— — 
9,65 — 7,0 — — 
17,5 5,5 14,8 0,67 0,83 
22,2 10,2 19,5 1,7 1,8 
26,3 14,3 23,6 2,7 2,9 
58,8 46,8 56,1 31 31 
































Tabelle 8. 


er Kupfer-Kathode zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 
























































: 
- 1.9 “See ee" TS ee 12 | 13 
h o =) | 1 | = 
— — — 1+-—_— Ak Ag A Fig. 
( Q Je ( @ . ( @/Cu | ks-kg - | 3 7 i 
om?*/g em?/g em?*/g | ee ae i= 
—~ | — 42,0 | 1,95 41 | 429 | 470 | 6 
{| = 255 1,91 5,65 | 30,7 | 364 | 7 
51,0 0,17 50,8 2,00 6,70 | 6,0 | 12,7 | 8 
25,5 0,16 25,3 2,00 5,83 | 3,24| 91 | 9 
15,7 0,16 15,5 2,00 5,37 | 1,96| 7,3 | 10 
1,8 0,15 1,65 2,00 3,95 | 0,24|/ 4,2 | — 
B. =1,0 KeV Bk = 8,9 KeV 
Tabelle 9. 
der Gold-Kathode zur Ansprechwahrscheinlichkeit. 
; F ¢ “or nu | 1 13 | 14 15 
-10*| Ro-10*| Ro-104 (4) 1+ 1 4 4 Fi 
am | Lou M o/Au he, | A= nee Pape ind 
m? | g/em? | g/em* | cm?/g a °/o0 */o0 °/o0 a: 
eat ae 1,5 179 1,93 | 15,5 | 40,7 | 56,2 6 
_ o 1,8 135 1,94 | 14,1 | 32,0 | 46,1 7 
83 | 1,2 3,7 120 1,94 | 13,5 5,9 | 19,4 8 
8 2,2 5,9 66 195 | 13,5 3,14 | 16,6 9 
9 3,5 ‘9,1 40 1,95 | 12,8 1,92 | 14,7 10 
| 3 4 1, a 
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weil Aluminium in unserem Energiebereich keine Absorptionskante 
besitzt. Fiir die Photoabsorption werden nur die K-Elektronen 
beriicksichtigt, deren Bindungsenergie 1,55 KeV _ betrigt. Die 
Tabelle 10 ist fiir cos « = 1 aufgestellt, die Werte von k; und kg 
sind Tabelle 4, und die Beitrage Ag des Zihlrohrgases der Tabelle 6 
entnommen. Die theoretische Ansprechwahrscheinlichkeit ist gleich 
der Summe der beiden Ansprechwahrscheinlichkeiten Ag und A,. 


3. Der Beitrag der Cu-Kathode. 
Formel 20 lautet fiir Kupferkathode: 


A,(«) = (=) , — ‘[(Rx- 0) Px +(Rz- 0) Pz] (1 ace) (25) 


und wird in Tabelle 11 fiir cos « = 1 ausgewertet. Die Bindungs- 
energien By, und B, stehen in Tabelle 10, die Gewichtsfaktoren 
Px und p, stehen in Tabelle 11 und die Absorptionsfaktoren hk, 
und k, werden aus Tabelle 4 entnommen. 

Dadurch, dass die Massenreichweiten, welchen Messungen an 
Aluminium zugrunde liegen, mit einem Faktor 1,06 multipliziert 
werden, wird erreicht, dass die praktischen Reichweiten prcportional 
zur Elektronendichte gewahlt werden. 


4. Beitrag der Goldkathode. 


Formel 20 lautet fiir Gold 


A,(«) = (1+ =) ties 


*[(Ry1 @) Port (Ryn @) Pin t+ (Rims @) (Print (Rae) Py]- (26) 


Diese Formel wird in Tabelle 9 fiir cos « = 1 ausgewertet. Die 
Bindungsenergien werden Tabelle 10, die Gewichtsfaktoren Ta- 
belle 11 und die Absorptionsfaktoren k; und k, Tabelle 4 ent- 
nommen. 


Tabelle 10. 
Bindungsenergie der Elektronen in KeV. 





Br Bu Bur But 
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Um die praktischen Reichweiten statt massenproportional pro- 
portional zur Elektronendichte zu setzen, werden die Massen- 
reichweiten mit dem Faktor 1,20 multipliziert. 


Tabelle 11. 
Gewichtsfaktoren. 





Energiebereich PK PLII 





Au | hy < Bunt 
hy > Bu 











hy < Br 
hy > Br 


























VII. Diskussion. 


Wir haben bei der Entwicklung der Theorie zur Ansprechwahr- 
scheinlichkeit folgende Hypothesen und vereinfachenden An- 
nahmen gemacht: 


1. Die Existenz eines Zihlvolumens. 
2. Die mittlere Partie des Zahlrohrvolumens soll ganz zum Zahl- 
volumen gehéren. 
. Die Richtungsverteilung der Photoelektronen ist isotrop. 
. Die Durchdringungsfahigkeit der Elektronen in festen Stoffen 
wird durch die praktische Reichweite bestimmt. 
. Die Aluminiumoxydschicht ist vernachlassigbar diinn gegen- 
iiber der wirksamen Schichtdicke. 


Aluminium-Zahlrohre. 


Fir Al-Zahlrohre finden wir im ganzen Energiebereich eine sehr 
gute Ubereinstimmung zwischen den theoretischen und den ex- 
perimentellen Werten der Ansprechwahrscheinlichkeit. Da der 
Beitrag der Kathode bedeutend geringer als derjenige des Zahl- 
rohrgases ist, bedeutet diese Ubereinstimmung eine gute Besti- 
tigung der Theorie tiber den Beitrag des Zahlrohrgases. Insbe- 
sondere werden damit die beiden ersterwahnten Hypothesen be- 
statigt. 

Die azxialen Messungen zeigen unabhingig von der Quanten- 
energie und dem Kathodenmaterial den gleichen charakteristischen 
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Verlauf. Die Ansprechwahrscheinlichkeit nimmt von den beiden 
Zahldrahtenden gegen die Mitte zu und bleibt auf der mittleren 
Zahldrahtpartie konstant. Die Tiefe der beiden Randzonen be- 
tragt fiir Zahlrohre der verwendeten Bauart stets etwa 12 mm. 
Uber die Ursache und das Ausmass dieser Randzonen berichten wir 
weiter unten. 


Der Verlauf der radialen Messrethen ist stark von der Quanten- 
energie abhangig, da mit zunehmender Quantenenergie der relative 
Anteil der Kathode zunimmt. Die gute Ubereinstimmung der theo- 
retischen mit den experimentellen Werten fiir die Sh—Ka-Strahlung 
bestatigt die Theorie tiber den Beitrag der Kathode zur Ansprech- 
wahrscheinlichkeit. Speziell werden die oben unter 3., 4. und 5. er- 
wahnten Hypothesen dadurch gerechtfertigt. 


Wiirde, wie das WEBER?) behauptet, die Al-Kathode von einer 
13000 A starken Al,O,-Schicht tiberzogen sein, so wiirde der Bei- 
trag der Kathode etwa 3mal geringer. Unsere Messungen zeigen, 
dass diese Oxydschicht bedeutend diinner sein muss. 


R. Hotm?*) macht iiber die Starke der Al,O,-Schicht folgende 
Angaben: 


Auf einer frischen Al-Oberflache entsteht im ersten Augenblick 
nach ihrer Entstehung eine 20—85 A dicke Schicht und wichst 
allmahlich weiter an. Nach etwa einem Monat hat diese Schicht 
ihre endgiiltige Dicke, die zwischen 60 und 100 A liegt, erreicht, 
sofern die Oxydation nicht speziell geférdert wird. Nach Sretn- 
HEIL?) soll die maximale Oxydschicht auf Al 400 A betragen. 
Auch dieser Wert ist immer noch 30 mal geringer als der von WEBER 
eingefiihrte. 


Kupfer- und Goldzahlrohre. 


Fiir kleine Quantenenergien besteht fiir Kupfer- und Goldzihl- 
rohre gute Ubereinstimmung zwischen den theoretischen und den 
experimentellen Werten der Ansprechwahrscheinlichkeit. Die Uber- 
einstimmung liegt innerhalb 10% und bestiatigt nochmals die 
Theorie tiber den Beitrag des Zahlrohrgases. In qualitativer Hin- 
sicht gibt die Theorie den Verlauf der Radialmessungen auch fiir 
grosse Quantenenergien sehr gut wieder, wodurch auch die beiden 
vereinfachenden Annahmen, die unter 3. und 4. erwahnt worden 
sind, nochmals bestatigt werden. Quantitativ gesehen, liegen die 
theoretischen Werte fiir Kupfer- 10% und fiir Goldzahlrohre 20% 
tiefer als die Messwerte, wihrend sie fiir Al-Zahlrohre etwa 10% 
hoher liegen. Mit zunehmender Atomnummer des Kathoden- 
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materials macht sich also eine im gleichen Sinn fortschreitende 
Abweichung zwischen den theoretischen und den experimentellen 
Werten bemerkbar. Dieses Verhalten riihrt offenbar vom Beitrag 
der Kathode her. Die grésste Unsicherheit bei der Berechnung des 
Kathodenbeitrages liegt zweifellos in der Angabe der praktischen 
Reichweite der Elektronen im betreffenden Kathodenmaterial. Die 
Definition der praktischen Reichweite der Elektronen beruht auf 
folgendem Verhalten: 


Fiir viele leichte Substanzen nimmt die Ionisationsfihigkeit der 
Elektronen beim Durchgang durch wachsende Schichtdicken iiber 
weite Bereiche fast linear ab und weicht von diesem linearen Ver- 
lauf erst ab, wenn die Ionisationswirkung bereits auf einen sehr 
kleinen Bruchteil gesunken ist. Die praktische Reichweite bestimmt 
sich durch Extrapolation als diejenige Schichtdicke, bei welcher 
die Ionisierungsdichte bei dauernd linearer Abnahme den Wert 
Null erreichen wiirde?®). 


Die Extrapolation lasst sich fiir leichte Elemente, speziell fiir 
Aluminium gut durchfiihren, da der lineare Abfall deutlich in Er- 
scheinung tritt. Uberhaupt sind an Aluminium weitaus die meisten 
Absorptionsversuche ausgefiihrt worden, so dass sein Absorptions- 
vermégen von allen festen Substanzen am besten bekannt ist. 


Diese Extrapolation stésst fiir schwere Elemente auf Schwierig- 
keiten, da der lineare Bereich viel kiirzer ist als fiir Aluminium. 


Aus Reichweitemessungen in verschiedenen Gasen geht jedoch 
hervor, dass bei vorgegebener Elektronendichte das Produkt aus 
Reichweite und Elektronendichte konstant bleibt. 


Nach dieser Angabe haben wir auf Grund der Werte fiir Alu- 
minium, die Reichweiten in Kupfer und Gold berechnet. 


Unsere Messungen zeigen, dass die derart errechneten Reich- 
weiten nicht der Wirklichkeit entsprechen, indem sie fiir Kupfer 
etwa 20% und fiir Gold etwa 30% zu klein sind. 


Die Diskrepanz zwischen den theoretischen und den experi- 
mentellen Werten fiir Zihlrohre mit Kupfer- und Goldkathoden 
ist auf die mangelhafte Kenntnis der praktischen Reichweite der 
Elektronen in diesen Metallen zuriickzufiihren, und macht die 
experimentelle Bestimmung der Ansprechwahrscheinlichkeiten not- 
wendig. Qualitativ befriedigt die Theorie auch fiir diese Zahlrohre 
gut und vermittelt ein anschauliches Bild von den Teilprozessen, 
die die Ansprechwahrscheinlichkeit eines Zahlrohrs hervorrufen. 
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VIII. Das Zahlvolumen. 


Das Zihlvolumen ist im Abschnitt V definiert worden und als 
Arbeitshypothese der Theorie zur Ansprechwahrscheinlichkeit 
zugrunde gelegt worden. Der Vergleich zwischen Theorie und Ex- 
periment im Abschnitt VII zeigt dann, dass dieser Begriff physi- 
kalisch realisiert ist. 

Im Anschluss an die Messungen der Ansprechwahrscheinlichkeit 
wurden noch zwei Messreihen an 2 Spezialzihlrohren ausgefiihrt, 


$00 Z 





h=9,0 mm L—he4,5 mm 


Ee 
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iiaiacccahcoaiaacsaa tené 
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Verlauf der Ansprechwahrscheinlichkeit in axialer Richtung in Abhangigkeit vom 
Durchmesser der Zaihldrahthalterung. 


um etwas tiber die Abhangigkeit der Langenausdehnung des Zahl- 
volumens zu erfahren. 

Da alle Messreihen in der Langsrichtung der Zahlrohre bei glei- 
cher Bauart den gleichen charakteristischen Verlauf zeigen, war 
es naheliegend, zunachst einmal die Zahidrahthalterungen abzu- 
andern. 

In der Normalausfiihrung haben die beiden Zahldrahthalter 
einen Durchmesser von 4 mm und ein halbkugelférmiges Ende. Das 
eine Spezialzahlrohr erhielt nun 2 ungleiche Halter mit 8 bzw. 
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2mm Durchmesser und das andere 2 Halter mit 4 bzw. 1 mm 
Durchmesser. Die Enden waren wiederum halbkugelférmig aus- 
gebildet. Im iibrigen handelte es sich um 2 genau gleiche Alu- 
minium-Zahlrohre. 

Die beiden Messreihen sind in Fig.12 und Fig. 13 dargestellt, die 
Ordinate in einem willkiirlichen Masstab. 

Man sieht, dass mit zunehmender Halterungsdicke das Ziahl- 
volumen von den Zahlidrahtenden zuriickgedrangt wird. Die Halb- 
wertsbreite h der Randzone nimmt fiir die 4 gewahlten Durch- 
messer D der Zahldrahthalterungen folgende Werte an: 


D=1,0 2,0 4,0 8,0 mm 
h = 1,0 4,5 6,0 9,0 mm 

















SN 
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Fig. 14. 
Zahlrohrsensibilitat « in Funktion der Quantenergie hr 











Damit ein Zahlrohr seine optimale integrale Ansprechwahr- 
scheinlichkeit (Sensibilitaét) besitzt, muss sein Zahlvolumen még- 
lichst gross sein. Dies wird durch eine méglichst schlank auslau- 
fende Zahlidrahthalterung erreicht. 

Die Zahldrahthalterung erniedrigt die elektrische Feldstarke in 
der unmittelbaren Umgebung der Zahldrahtenden derart, dass 
dort keine Stossionisation mehr stattfinden kann und der beschrie- 
bene Ansprechprozess nicht mehr méglich ist. 

Je grésser der Radius der Halterung, desto tiefer wird die Rand- 
zone, die nicht mehr zum Zahlvolumen gehért. 

Wir stellen uns vor, dass das Zahlvolumen scharf begrenzt sei. 
Der Abfall der Ansprechwahrscheinlichkeit in der Langsrichtung 
erfolgt deshalb stetig, weil die Photoelektronen, die in die Rand- 
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zone gelangen, mit einer gewissen Wahrscheinlichkeit das Zahl- 
volumen erreichen kénnen. 

Noruine?’) hat mit y-Strahlung (2,7 MeV von ThC”) die An- 
sprechwahrscheinlichkeit eines Zahlrohrs in seiner Lingsrichtung 
verfolgt und fiir diese viel grésseren Quantenenergien einen ahn- 
lichen Verlauf erhalten wie wir fiir Réntgenquanten. 


IX. Der Verlauf der Ziahlrohrsensibilitéten fiir elektro-magnetische 
Strahlung im Energiebereich 5 KeV bis 5 MeV. 


Die gemessenen Sensibilitaten e (vgl. Tabelle 5) im Energiebereich 
5 KeV bis 60 KeV lassen sich zwanglos an die von Brapr u. a.') 
gemessenen Sensibilitéaten im Energiebereich 100 KeV bis 3 MeV 
anschliessen (Fig. 14). Der Unterschied der Sensibilitaéten einer 
Gold- und einer Bleikathode kann wegen den wenig verschiedenen 
Atomnummern der beiden Elemente (79 und 82) vernachlassigt 
werden. 

In Figur 15 ist das Verhialtnis der Sensibilititen zwischen Zihl- 
rohren mit Cu- und Al-Kathode bzw. Au- und Cu-Kathoden in 
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Fig. 15. 
Funktion der Quantenenergie dargestellt. Die Darstellung ist vor 
allem messtechnisch bequem. 
Der Verlauf der Sensibilititen im vereinigten Energiebereich 
wird durch ein Minimum im Energiebereich 100 KeV bis 500 KeV 
charakterisiert. 


Mit kleiner werdenden Quantenenergien steigt die Ansprech- 
wahrscheinlichkeit, hauptsachlich durch den Photoeffekt hervor- 
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gerufen, an. Gleichzeitig wichst auch der Anteil des Zihlrohrgases 
gegeniiber demjenigen der Kathode. 

Mit zunehmender Quantenenergie wachst die Ansprechwahr- 
scheinlichkeit ebenfalls an, da die Compton-Absorption stark 
zunimmt. 


Herrn Professor Dr. P. ScuerrER michte ich fiir sein forderndes 
Interesse, das er dieser Arbeit entgegengebracht hat, meinen besten 
Dank aussprechen. Herrn Professor Dr. P. PreiswerK danke ich 
fiir wertvolle Ratschlige und Diskussionen. 


Physikalisches Institut der ETH. Ziirich. 
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Zusammenhang der nicht-lokalen Felder H. Yukawa’s mit 
solchen, die Teilehen mit dem Spin f beschreiben 
von M. Fierz. 
(22. IIT. 1950.) 


Zusammenfassung: Es wird gezeigt, dass den von H. Yukawa diskutierten 
»nicht-lokalen Feldern‘‘ eine Superposition von Feldern entspricht, die Teilchen 
mit dem Spin / zugeordnet werden kénnen. Weiter wird ein Fehler in einer frii- 
heren Arbeit des Verfassers berichtigt. 


H. Yuxawa!) hat ein Feld U(z,,r,) betrachtet, das folgenden 
Gleichungen geniigt: 
y I 0 
oO, U=#U; (r?— A?) U =0; na <8. (1) 


Die Variable r,, ist somit ein raumartiger Vektor fester Lange und 
charakterisiert eine raumartige Richtung. 


Die allgemeinste Lésung dieser Gleichungen kann wie folgt ge- 
wonnen werden. Man gebe eine beliebige Schar U(z;,7;,) von 
Lésungen der Wellengleichung vor, wobei die r, als Parameter 
gelten. Dann ist 


U (a,,1,) = al daU (a,+ar;; 7). (2) 


Yuxawa hat gezeigt, dass die Lésungen U folgendermassen nach 
Fourier zerlegt werden kénnen: 

1 Ff. 
aa / (d k)4 e*** 6 (k2 + x2) d(k; 7) c(k;.7,). (8) 


—0o 


U (2;,7,) = 


Dies entspricht unserer Darstellung (2), denn es gilt 
6 (kyr!) = 5 [ daeiane 


Wegen der Gestalt von (3) ist der Koeffizient c(k;,r,) im Ruhe- 
system von k in bezug auf r; eine Funktion auf der Kugel mit dem 
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Radius A, kann somit nach Kugelfunktionen entwickelt werden. 
Die Kugelfunktionen definieren und normieren wir wie folgt: 


Yi, -..i,(8 g) = ar z (2); 


Ox; + OXi, r 


[dw Y;j,...i,(,9) Yi,...i, (8,9) = 2f + 1*) 


(i -+-é, = 1, 2, 3). 


Im Ruhesystem eines Wellenzahlvektors k,; gilt demnach 


e(6r) = AY. OY)... (89). (5) 


Die Koeffizienten AP... ;,() sind symmetrische Tensoren mit ver- 
schwindender Spur, deren Indices im Ruhesystem von k nur von 
1 bis 3 laufen. Falls man einem Teilchen mit dem Spin f einen Feld- 
tensor A,,...;,(2) zuordnet’), der symmetrisch ist und dessen Spuren 
verschwinden, und der weiter den Gleichungen 


i= x? A, rely ; 
geniigt, so kann man seine Fourierkoeffizienten mit demjenigen 
in (5) identifizieren. Deshalb kann man das Feld U(z;, r;) als eine 
Superposition von derartigen Feldern auffassen’). 
An Stelle eines Feldes U kann man darum eine Schar von Feldern 


(f) ns ss ) 
Aj...i, (2); {=0,1,2... 
vorgeben. 

Die Frage ist nun, wie man diese zu einem Felde U zusammen- 
setzen kann, ohne von der Fourieranalyse Gebrauch zu machen. 


Zu diesem Zwecke betrachte ich die symmetrischen Funktionen 


wo r; raumartig sein soll: 
r, = Acosh ysin cos y,---, Ty=Asinh x. 


Die Konstante a normiere man wie folgt: 


- 


a 


i++ iy 


(3, y, x) 6 (sinh x) dsinh y¥dw =2f+1. 
2f+1 


ra : De OE - ccs * 
) Man findet a 2 anQ@/i’ 
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Sie ist gleich der Konstanten a in (4). Diese Normierungsbe- 
dingung ist Lorentzinvariant; denn sie ist in jedem Bezugssystem 
erfiillt, falls sie in einem giiltig ist. Jetzt gilt einfach 


U(s,,+ aad [aay a (tetar) P(r). 6) 


Dass diese Formel oui erkennt man sofort, wenn man sich (6) 
in bezug auf x nach Fourier zerlegt denkt. Die Fourierkoeffi- 
zienten von (6) haben die Form 


; ; 
eye p> AP. (k) 6 (k? +202) Ps (11) - 8 (er') 


Im Ruhesystem von k laufen die Indices von A (k) nur von 1 bis 3, 
A hat die Spur 0 und 7, muss verschwinden. Also ist von P,,...i, 
nur der Anteil massgebend, der diese Eigenschaften besitzt: man 
kann also P;, durch Y;,, -++i, ersetzen, was den Formeln (3) 
und (5) y entepeiokt. 

Die Umkehrung der Formel (6) lefert die Zerlegung von U in 
beziiglich Lorentztransformationen irreduzible Bestandteile. 

Falls man lediglich 


/ U (2;,71) P,...4,dQ= BP. ..i, (2) (7) 


bildet, wobei tiber alle Richtungen von r, integriert wird, so geniigt 
B wohl den Differentialgleichungen von A. Seine Spuren ver- 
schwinden jedoch nicht. B ist also nicht irreduzibel und wir be- 
nétigen noch einen Operator, der aus B® den irreduziblen Anteil A” 
herauslést. Diesen bestimmen wir wie folgt: 


Wir gehen von den Orthogonalititsrelationen der dreidimen- 
sionalen Kugelfunktionen aus, 
[doY,... es ee k.+++ky (8) 


if Uy, 

und berechnen zuerst den Operator D. Seine Spuren beziiglich 
eines Indexpaares 71 oder k miissen verschwinden, er muss sym- 
metrisch sein in den Indices 7 und in den Indices k und man kann 
ihn durch 6,,-Operatoren ausdriicken. 


Wir machen darum folgenden Ansatz: 


[7/2] © 
Dj, ..-ig, ky ky = = die, ¢, DY. sotip ky eek 


l=v 


a eas 
D;, ' PR 1. 1, ig y* Oky he Ok k 


21-1 *er Ptr ah 


aa 
21+1 
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Die »’ bedeutet die Summe iiber alle Permutationen der In- 


(i, k) 
dices 1 und der Indices k. [f/2] ist die grésste ganze Zahl n <f/2. 
Die Koeffizienten c, sind so zu bestimmen, dass die Spuren von D 
verschwinden. Das fiihrt zu der folgenden Rekursionsformel 


(f—21) ({-21—1)¢,+¢,,, (2f—21—1) (214+2)=0. (10) 


Setzt man cy = 1/f!? — dann ist D, auf eine Kugelfunktion 
angewendet, die Einheitsmatrix —, so findet man 


1 (2f-20)! 





(11) 


(Die c; sind somit im wesentlichen die Koeffizienten von 2z/-?! im 
Legendre’schen Polynom P;(z)). 
Wir betrachten jetzt den 4-dimensionalen Operator 


1 0? 


Ra~ta-Geege | Ghats (12) 


Dieser wird nur auf Funktionen, welche der Wellengleichung 
Of = *f geniigen, angewendet und hat dann folgende Eigen- 
schaften : 

ORs, 


02; 


Re Ry= Ra; Riex= 3; =0. (13) 


Mit Hilfe des Operators R,, bilden wir den Operator Y,,.. sign hye ky 
der aus dem Operator D; , entsteht, indem man die Gréssen 6;, 
durch R;; ersetzt. QD, , ist der gesuchte reduzierende Operator: 


hig. tg Bi gg ee (14) 

Falls B,,...;, schon irreduzibel ist, reproduziert die Operation 
(14) den Tensor. 

Damit ist der Zusammenhang des Feldes U mit den Tensoren A 
hergestellt. Es ergibt sich hieraus, dass man die Variable 2, als 
,lokale Variable“ auffassen darf. r; ist eine ,,Spinvariable*. Irgend 
einen Hinweis darauf, dass das Feld U Teilchen mit einer endlichen 
Ausdehnung beschreibt, wie dies Yukawa annimmt, haben wir 
nicht gewonnen. 

Bei dieser Gelegenheit muss ich noch einen Fehler in meiner 
Arbeit von 1939 richtigstellen?). Die dort aufgestellten allgemeinen 
Vertauschungsrelationen (4-2) der Tensoren A;...;, sind un- 
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richtig, wie man aus der hier durchgefiihrten Bestimmung des 
Operators @ erkennt. Sie lauten richtig 


r * 7 1 U 
[A, ...¢,(@) > Ay... =— DM, «stg» OA E) (4.2) 


a 


Dabei ist D,(x) die zur Wellengleichung Of = x?f gehérige 
invariante Funktion. 


Basel, Seminar fiir theoretische Physik der Universitat. 
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Further Investigations on 
the Plural Production of Meson Showers 
by W. Heitler (University of Zurich) and 
L. Janossy (Dublin Institute for Advanced Studies). 
(24. IIT. 1950.) 


Summary: Calculations on the size of nucleon initiated meson showers have 
been extended by including secondary effects of recoil nucleons. It is shown that 
showers with up to 30 or 40 mesons occur still with reasonable probability in the 
picture of plural production. The protons accompaying the shower and the angular 
distribution are discussed. The production of showers by 2-mesons is considered. 
Assuming that these are primarily due to the scattering of the meson by a nucleon 
it is shown that for high meson energies meson showers are produced. The cross 
section is estimated to be 0.4—0.9 of the geometrical cross section for heavy ele- 
ments, and the most important energies. It is found that all the conspicuous 
features of penetrating showers can be understood by the picture of plural pro- 
duction. 


1. Introduction. 


In a recent paper?) (in the following quoted as I) we have studied 
the plural production of mesons during the passage of a fast nucleon 
through a nucleus on the assumption that in an individual nucleon- 
nucleon encounter only one meson is produced. This was done in 
order to decide whether any evidence for genuine multiple processes 
can be derived from the existing experimental material concerning 
meson showers. It was shown in I that the observed size distribu- 
tion of meson showers can be quantitatively accounted for by the 
picture of pure plural production making physically sound assump- 
tions about the individual cross section for meson production. This 
applies also to ‘‘large showers” up to about 20 particles (in Ag or Br) 
for which the theory gives probabilities in agreement with experi- 
ment. In I only the mesons produced be the primary nucleon itself 
were considered, but allowance was made for recoil nucleons leaving 
the nucleus. It was assumed that there is about one recoil nucleon 
for each meson produced and these were included in the shower 
size as “relativistic particles’. As was already pointed out in I, one 
must expect a further increase in shower size from the meson pro- 
duction of these recoil nucleons. In fact fast nucleons are unable 
to leave the nucleus. The effect of meson production by recoils will 
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be that the latter are pushed to a lower energy region and instead 
more mesons will appear. We shall see that for showers of small and 
medium energies the total shower size (relativistic particles) will 
remain roughly the same as in I. For the more energetic showers, 
however, where the recoil nucleons can produce several mesons, 
the shower size will be increased very considerably. It might, in 
extreme cases, even be necessary to consider tertiary processes etc., 
leading to a cascade of meson production inside the same nucleus. 


Meanwhile a few photographs of very large showers have been 
published?) containing 30 and more relativistic particles. It is not 
known how frequent these events are. On the other hand the 
probability for very large showers as derived in I from the primary 
effects alone decreases very rapidly with the shower size for very 
large showers and probably yields a probability far too small to be 
compatible even with the few cases found. 


In view of this situation it seems desirable to estimate the contri- 
bution to the shower size from the cascade effects. A calculation 
on the lines of I is of the same degree of difficulty as the fluctuation 
problem in ordinary cascade theory. And there is a further physical 
complication : 

In an electron-cascade there is always an unlimited number of 
atoms available at which Bremsstrahlung can be emitted or pairs. 
created. This is not so in the nucleon cascade under consideration. 
Consider a very fast primary nucleon passing through nuclear mat- 
ter. In the first encounter with a nucleon a meson plus a fast recoil 
nucleon will be produced. For the very high energies we are con- 
cerned with the recoil nucleon will often form such a small angle 
with the direction of the primary that the two will travel practi- 
cally in the same direction. The second nucleon at rest will be hit 
then by both the primary and the first recoil nucleon practically 
at the same time whereas the neighbour nucleons will not be hit 
directly. It is clear that in this encounter two mesons will be pro- 
duced but only one further recoil nucleon. This comes to the same 
as saying that no tertiary recoil nucleons are produced. On the 
other hand the recoil energy transferred to the second nucleon by 
the simultaneous hit of the primary and secondary nucleon will be 
greater than if the primary were alone present. This increases again 
the meson producing power of the second recoil nucleon. 


_ In the following we shall try to estimate the number of secondary 
mesons by a crude but simple model. We shall include only mesons 
in the “‘shower size” and leave the discussion of the fast protons 
to section 3. It will be seen that the propabilities for smallish and 
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medium sized showers are much the same as in I (and in agreement 
with the measurements) but that very large showers occur much 
more frequently. In the later sections we shall consider the possi- 
bility of shower production by 2-mesons and the angular distribu- 
tion of the mesons produced. 


2. Estimate of the number of secondary mesons. 


We make the following assumptions: 


(i) In a collision of a fast nucleon with energy E with a nucleon 
at rest one meson is produced. The primary loses the energy o HE 
and a recoil nucleon is produced with energy «aH. Obviously « < a, 
and (o — a) # is the energy of the meson. 

(ii) Only secondary processes but no tertiary processes are taken 
into account so that the limitation of the number of nucleons dis- 
cussed above is taken into account, perhaps in a somewhat exagger- 
ated way. We shall assume that the secondary nucleons produce 
mesons in the same way as the primary, which implies that in a 
simultaneous hit of one nucleon by two fast nucleons two mesons 
are produced. We neglect, though, the increase of recoil energy pro- 
duced by the recoil nucleons. Clearly this leads rather to an under- 
estimate of the number of secondary mesons. 

(ui) Otherwise the same assumptions are made as in I, i. e. that 
meson production ceases when E becomes less than a certain critical 
energy E, which is assumed to be of the order of magnitude of 10° 
e. V. 

(iv) To start with the fluctuations will be neglected. We shall 
first work out the effects for an infinitely thick layer of nuclear 
matter and later, when the finite size of the nucleus is taken into 
account, a way will also offer itself to account for the fluctuations, 
at least roughly. 


Let N be the number of nucleons per cm® and ¢ the total cross 
section. After a passage through a distance x in nuclear matter the 
primary (energy Ey) has made 


n= Nor 


encounters with nucleons. The primary has then energy (1—«o)" Ep, 
and n recoil nucleons are produced. These have all the same energy, 
namely « (1—o)"-1E,. If (1—o)"-1 E, > E, the primary has pro- 
duced n mesons. The recoil nucleons produce mesons so long as 
a(1—o)"-1E, >E, and the number of mesons produced by them 
is n’ (n’ + 1)/2. 
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Thus the total number of mesons produced is 
n’ (n’ + 1) 
2 Pes 


(l-oy""> 5 a (t—o)""1> a (1) 


0 


y=n+t+ 


The two numbers n, n’ will, of course, not coincide, and n’ < n. 
m is also the number of recoil nucleons existing after m collisions 
of the primary and these have all energies < E,. We shall discuss 
them in section 3. 

(2) is only true so long as the length of passage through: the 
nucleus x required for 7 collisions is less than the size of the nucleus. 
It will be seen that the finite size of the nucleus has a cutting off 
effect only for large showers, which we can easily take into account 
later. We shall therefore first work out the secondary effects for 
an infinitely large nucleus. 

The incident spectrum is yE’ dE,/E**! or the integral spectrum 


1 (> Ey) = (5°)’, yr~l. 


Since both n and n’ depend on Ey only (when the constants o, « 
are given) the normalized number of showers with v or more mesons 
is 


P(>»)=e7-7¥, y=log (3) 
c 


and the relation between y and » is given by (2) 


Se ee 
1 “ I 
ids Eo) “a5 


n—1= 


From (1), (2) and (3) y could be expressed by v and therefore P(> 1) 
by », but it is more convenient to use the parametric representation 
(3). Before we work out P (> v) a minor alteration is advisable: It 
is likely that only 2/3 of the mesons produced are charged. Then 
the total number of charged mesons in the shower is 
2 n’ (n’+1) 

v= rs n+ mitt . (4) 
The influence of the secondary processes depends now on the cons- 
tants o, «. o was already determined approximately from the ab- 
sorption of fast (meson-producing) nucleons’) and it was found that 
o ~ 1/4. We can determine o also so that for the primary mesons 
only, the results of our present model agree with the exact calcu- 
lations of I. It is sufficient to do this for an infinitely thick layer of 





Further Investigations on the Plural Production of Meson Showers. 421 


nuclear matter. Then, in the notation of I, a, = Ngd4 > (d, = 
nuclear diameter) and the probability for a shower of n primary 
mesons becomes simply (cf. equ. (17) of I) 


P= ori (d— +1) 


— gt! 
P(> n) = wr) 
Here w,,, is defined as 


. 
y+1 Q 


Our present model gives ((2), (3)) 
P(>n) =(1-o)"*-”. 
Thus o should be determined so that 
(1 0)’ > 44. (4’) 


The difference between the exact calculation of I and the present 
model lies then solely in the change of the constant @,,,. @,4; 
is the average of (1 —e«/E)” whereas (1 — a)” is the average of 
1 — «/E, raised to the power y. The difference between these two 
averages is very small. Now it was shown in I that the value of 
@,,, Which renders the number of showers with moderate n’s 
well, is about w,,, ~ 2/3. 

Then (4’) gives also 1 —o ~ 0.76, 0 ~ 1/4. 

Next we have to make some assumption about «. It will be rea- 
sonable to assume that for the high energies we are concerned with 
the energy lost is divided up in equal parts by the meson and 
recoil nucleon. Thus « ~ 1/8. 

We have then from (1)—(3): 


n=1+438.5 : 8 (5) 


We have also used smaller values of « (for instance « ~ 1/10) and 
it turns out that the results are not very sensitive to a. In Fig. 1. 
logy9 P(>») is plotted against v (curve v (co)). The dotted straight 
line gives n (= number of nuclear encounters or number of mesons, 
including neutretto’s, produced by primary. We see the enormous 
enlargement of the showers for large values of n, through the se- 
condary processes. 





422 W. Heitler and L. Janossy. 


The above results have now to be corrected for the finite size of 
the nucleus. When the nucleus has diameter d,, a sharp drop of the 
probability would take place at n = Noyd,= ay, because the pri- 
mary cannot make more than a, nuclear collisions, and any finite 
probability found for n > a, is due to fluctuations. Similarly, for 
the secondary mesons we should break off at 1 + n’ = ay because 
n’ + 1 encounters are required if the recoil nucleons (no matter at 
which place they are created) should make n’ or n’ — 1... meson 
producing collisions. 

We had seen in I that, for Ag or Br, the value of a, which is to 
be taken to render the distribution including large showers (i. e. up 
20 particles) well was about a, = 9. Since now secondary mesons 
contribute considerably to the shower size we should choose a 
smaller value (as was already anticipated in I). A smaller value 
for the total cross section is also advocated by the following 
reason: In reference*) a relation was established between w,,, and 
y, namely g(1—o,,,) = 1.15 (=Y. Since N (yds = 1.9 for Ag 
or Br, we get, if we choose w,,, = 2/3, p = 3.5 (~~) ora, ~7. 
Therefore we must expect a more or less sharp drop of the dotted 
curve marked n (oo) in fig. 1 when n > 7. We see that the effect of 
the finite size of the nucleus becomes very serious really only for 
comparatively large n. In fig. 1, we have plotted also the exact 
curve for n, according to I, (curve n(I)) for the constants now used, 
1. @. @y4, = 0.7, a, = 7. 


It is now likely that a similar decrease, owing to the finite thick- 
ness of the nucleus, will take place for the secondary mesons, in the 
following way: The number of encounters made by secondary nu- 
cleons was called n’. In the present model n’ + 1 would evidently 
be limited to a,. Thus we should expect no considerable (or only a 
small) decrease of n’ up to n’ ~ 6. Then n’ will be gradually dimi- 
nished, presumably in a similar way as n is. However, n’ = 6 means 
already 14 charged secondary mesons. The finite size of the nucleus 
limits therefore the number of secondary mesons in a much less 
stringent way than the primary mesons, and only for extremely 
large showers. If we assume that n’ + 1 is diminished in the same 
way as nis, for n’ > 6, we can estimate the total size of the shower. 
In this way the curve for » shown in fig. 7 was obtained. This, of 
course, is only a crude estimate, but the general trend is quite clear. 
The departure of v from y (co) is in the first place due to the diffe- 
rence of n and n (co) whilst n’ is still < 6 and the number of se- 
condary mesons not much affected, although they contribute consi- 
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derably. From v = 20 upwards the departure of » from yv (co) be- 
comes bigger owing to the decrease of n’. It is therefore only the 
last part of the curve which is in serious doubt. For such high 
energies also tertiary effects etc. may not be negligible, as discussed 
above. 

The curve for v agrees with the experiments quoted in I about as 
well as the theory of I which was based on the primary effects only, 
but including fast protons as shower particles and using a slightly 
larger value for a,*). A slight variation of the constants could make 
the fit perfect but the inaccuracy of the experiments (especially for 
large v) and the theory does not warrant this. (The exp. points for 
vy = 19, 20, 21 rest on one shower.) 








Probability P for a shower with more than » relativistic particles: curve n(I): 
number of nuclear encounters or primary mesons (including neutretto’s, according 
to I (exact) for Ag or Br; n (co): the same for an infinitely thick layer of nuclear 
matter; curve y (co): total number of charged primary and secondary mesons for 
infinitely thick nucleus; curve v: the same for finite nucleus Ag or Br (crude esti- 
mate). x experimental points, ref.4), normalized to agree with v-curve for v = 3. 


The curve for » should, of course, not be taken as a quantitative 
prediction (the uncertainties of the constants are too great) but 
our considerations show that also showers with 30 or 40 charged 
mesons are to be expected from the picture of plural production 
with a reasonable probility. 


") The experimental points in Fig. 1 have been corrected by subtracting an 
estimated contribution from light nuclei (C, N, O). The latter is less than 25%. 
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Showers have also been observed which were initiated by heavy 
nuclei?)®). On the average one expects that the number of mesons 
is multiplied by the number of nucleons in the primary particle 
as compared with a shower initiated by a single nucleon, provided 
that we compare showers with the same energy of the primary per 
nucleon. So the shower of reference®) with 56 particles initiated by 
a very fast «-particle constitutes a shower of 14 per nucleon. If the 
energy of the primary per nucleon is only of the order E, (i. e. ~ 10° 
e. v.) the result will be that no, or only.very few mesons are produ- 
ced, and we obtain only a very large evaporation star. The point 
is nicely illustrated in the two showers published by LEePriNcE- 
RINGvuET et al.?). 

In the discussion of individual showers, however, a correlation 
between shower size and primary energy does not hold in the same 
way as for the average. We must not forget that the length of path 
through the nucleus can be much smaller than the average and 
therefore cases may occur where very energetic showers are quite 
small. The energy shows up in the angular distribution. So we may 
expect occasionally narrow showers with comparatively few par- 
ticles while in the majority of cases a shower with the same number 
of particles will have a wide angular spread. An example will be 
discussed in section 5. 


3. Protons as shower particles. 


In the above estimate protons are not included as shower particles. 
As we have now also taken into account the meson production by 
the secondary nucleons the latter will be pushed to a region of 
lower energy. A nucleon will find it difficult to escape from the 
nucleus, unless its energy has decreased to a value < E,, which 
quantity must be expected to be of the order of 10° e. v. On the 
other hand, for lower energies nucleon-nucleon scattering is impor- 
tant. The cross section for scattering is known to be 0-9-10-25 cm? 
for E = 108 e. v. and decreases with E. It is likely that the decrease 
is roughly ~ 1/E, also in the relativistic region and on almost any 
theory5). Then at 10° e. v. the scattering cross section has decreased 
to the order of 10-26 cm?, whereas the cross section for meson pro- 
duction is increasing but has not reached yet its full value (for E > 
E,) which, from our results is probably 6-10-26 cm? or so. Thus, 
somewhere in the region of, say, 5-108 — 10° e. v. the nucleus is 
comparatively transparent for nucleons with a total cross section: 
per nucleon not much higher than 1-2-10-?6 cm*. With a cross 
section of this magnitude a nucleon would suffer on the average just. 
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about 1 or 2 collisions in a diametrical passage through an Ag- 
nucleus. Nucleons reaching this energy region somewhere within the 
nucleus will have a good chance to leave the nucleus more or less 
unhindered. Once, however, a nucleon has reached a lower energy, 
it will lose further energy by scattering and drag with it a number 
of low energy nucleons which will gradually go over into the eva- 
poration nucleons. A sharp distinction between “fast protons” and 
evaporation nucleons is, of course, artificial. 

This picture agrees well with the recent results of FowLer®), who 
finds that practically no protons in showers have energy > 10° e. v. 
(whereas mesons of these energies are frequent), and most have 
energies < 5-109 e. v. 

The number of “‘fast nucleons’”’ follows at once from our model. 
If we assume that half of them are neutrons and if we include the 
primary, the number of relatively fast protons, which we must 
expect to have energies in the “transparency region”’ is 


y = Pa oS bn 
ae ae 

Thus, for example, a shower with 5, 10, 20 charged mesons would 
be accompanied by 3-5, 4-5, 5-5 “fast protons’, respectively with 
further numerous additions of relatively slower protons. This agrees 
qualitatively with the large positive excess found by RocuEsTEr and 
Butter’), and Butter, Rosser and Barxer§), for smallish and 
medium sized showers. 


4. Showers initiated by 77-mesons. 


We must expect that stars and meson showers can also be ini- 
tiated by a-mesons. The process which is likely to give the most 
important contribution is the scattering of a 2-meson by a nucleon. 
The direct capture is probably*) too small and the same is true 
for the conversion into a y-ray and similar processes. When a meson 
of energy ¢ is scattered by a nucleon an energy E is transferred to 
the nucleon. EF is determined within fairly narrow limits by the 
conservation laws, unless unreasonable assumptions about the 
angular distribution are made. When, for example, a meson of 
e = 5-108 e. v. is scattered by a nucleon the maximum energy 
transfer is 2-3-108 e. v. and the average is of the order of 1-10* e.v. 


*) To our knowledge, calculations of the direct capture have only been made 
for non-relativistic mesons. For ¢ ~ Mc? one obtains a cross section for the cap- 
ture of negative 2’s in Pb which is smaller, but not by an order of magnitude, 
than is required by the experiments quoted below. It is likely, however, that this 
decreases rapidly with increasing e. 





426 W. Heitler and L. Jaénossy. 


This gives rise to an evaporation star. The scattering of a meson 
will therefore, as a rule be accompanied by a star. When « is of 
the order Mc?, E rises rapidly, and when « is larger than 10° e. v. 
E is of the same order as ¢. For e < Mc?, E extends up to e and 
on the average will be ¢/2 or so. The nucleon receiving this large 
amount of energy will then, in the same nucleus, act in the same 
way as a primary nucleon does and create a penetrating shower 
including mesons. So when « is very large, the meson will create 
a shower of penetrating particles which cannot, by appearance, be 
distinguished from a nucleon-initiated shower. 

The cross section of a nucleus for shower production by a meson 
depends on the cross section for scattering by a nucleon. It is pro- 
bable that this is smaller than the cross section for meson produc- 
tion by a nucleon. As a guidance we may use the cross section deriv- 
ed from the damping theory*). 

This depends to some extend, within a factor 3 or so, on the 
form of meson theoty used. For the MoLLER-RosEMFELD mixture 
the cross section was derived in ref.1°) and the same method can be 
used for other varieties of meson theory. We give here, as an 
example the results for the charge-symmetrical pseudoscalar theory 
with pseudovector coupling (coupling constant f/). The cross section 
depends essentially on the quantity 


t=f*p%/e (6) 


where p is the momentum, ¢« the energy of the meson in units of 
the meson rest energy uwc?. The cross section, in units (h/uc)?, for 
the various processes is given in Table I, for e < Me?. 


Table I: Peltn ft 





t os | 1 2 3 4 8 


y+w | 0.39 045 | 05 0.5 0.48 0.34 
y+ P 0.45 0.72 | 0.79 0.7 0.6 0.35 





yt+-y° 0.2 0.35 0.26 0.15 0.09 0.09 


























Y+ N is the scattering of a positive meson by a neutron (or of 
Y- by P), Y+ — Y° the transformation of a pos. meson into a neu- 
tretto in a collision with a neutron. For small ¢, 9,, goes to zero 


Pe=4nft®  (r<1) (6’) 


*) Although in this theory a somewhat too drastic subtraction procedure was 
used no effective alternative has been found yet for meson processes. 
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(for Y+— Y° half this value). The asymptotic value for tS 1 is 
Pee = 12 2/€? (t>1, e<Me?). (6”) 

In the relativistic region eS Mc? we have 


162 


%e= sya  (¢>Met, r>1) (6") 


(e = primary energy in rest system). 


Now /? is not accurately known but is certainly of the order of 
magnitude 0-1 or 0-2. Allowing for a fairly large variation (0-05 — 
0-5) we find for the avarage »,, for an energy of 10° e. v. 


Pee =0.4—0.9 X (=) = 0.7—1.6 x 10-26 cm?. (7) 
For e = 5-108 e. v. and f? = 0-2 we get 9,, = 3-10-78 cm?. 

It would be wrong now to add up the contributions of the indi- 
vidual nucleons because these overlap to some extend, The effect 
can easily be worked out. If d is the length of path through the 
nucleus, the probability for no collision to take place is exp(—N ¢d), 
where @ is the cross section of an individual nucleon. Averageing 
over the geometrical nucleus we obtain for this probability 


2 si 
k=-7 [1-1 + bye me, b,=Nod,. (8) 


A 


If, by p4 =2d3/4 we denote the geometrical cross section, the total 
cross section of the nucleus is 


P=9,(1—k). (9) 


If b, is small, (9) goes over into ® = 2/6 Nd§ g = Aq, where A is 
the total number of nucleons, but for large b,, ® tends to a maxi- 
mum value 4, as it must*). 


For the values (7) of the cross section and Pb, b, ranges from 


0-9 to 2-1. Thus the total cross section of Pb for the scattering of 
a meson, by (8) and (9), should be 


& = 0.4—0.7 9p, for e = 10% e. v. (10) 


*) If Ay > yy, this means that more than one collision takes place in the 


same nucleus. 
x 
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The overlapping effect makes the result less sensitive to changes 
in the theory than is the individual cross section. For e = 5-108 e. v. 
and /2=0.2 we get DB = 0.8 gp,. Pseudoscalar coupling (f? = 0.2) 
gives about 0.8 gp, at 10% e. v., and nearly 1-mp, at 5-108 e. v. 


It is therefore probable that for the meson energies which are 
mainly in question the cross section for nuclear interaction will be 
of the order of, say, half the geometrical cross section in heavy ele- 
ments, at any rate between 0.4 and 0.9 gy. This is roughly in 
accord with the interaction length of shower particles determined 
by Butter, Rosser and BarKeEr’). They found 30 cm Pb for this 
quantity, which, however, is still very inaccurate. The interaction 
length corresponding to gp, is 12.5 cm Pb so that we get a cross 
section ~ 0.4 @p,, in agreement with the lower value (10). 


We suggest therefore tentatively that the penetrating showers 
initiated by mesons are due to nuclear scattering. An indication 
for the fact that the interaction of z-mesons with nucleons is 
smaller than that of 2 nucleons at high energies can also be seen in 
the fact that fast z-mesons can escape from the nucleus whereas 
fast nucleons cannot. 


Also here the possibility of multiple processes must be considered : 
A primary z-meson may split up into several mesons during the 
scattering. For this simplest type of multiple process the theory of 
damping leads to the result that the frequency of multiple pro- 
cesses to that of single scattering is less than 1:10. If the energy of 
the primary z-meson is very high, a decision of whether the process 
was single scattering or a multiple process is as difficult as for 
nucleon initiated showers. If the energy is about 10° e. v. a decision 
may be easier. Such a meson could split up into 2 or 3 secondary 
mesons, but if the single scattering is predominant, the energy 
transfer to the recoil nucleon will not be high enough to make the 
production of a further meson very probable. 


Another interesting question that might be accessible to an expe- 
rimental test is the transformation into a neutretto. In showers due 
to scattering, the secondary meson should be visible except when 
it is so slow that it can be captured in the same nucleus. If the 
meson is transformed into a neutretto no secondary meson is seen. 
Perturbation theory leads to the result that the transformation is 
half as frequent as the scattering but the theory of damping 
(Table I, large values of t) shows that it decreases much more 
rapidly with ¢ than the scattering. With increased experimental 
material the point might be checked. 
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5. Angular distribution. 


The general features of the angular distribution are a conse- 
quence of the conservation laws only. They permit us to draw con- 
clusions about the energies involved but not about the mechanism 
of meson production. The finer details depend primarily on the 
angular distribution of the elementary process wheter this be a 
multiple or single process. In both cases one can easily invent a 
model to suit, within the general limits set by the conservation 
laws, any observation. A little more can be said in cases where a 
shower consists of 2 parts with essentially different angular distri- 
butions. As an example we consider the shower by Kapton, PETERS 
and Brapt®)*). The shower is initiated by an a-particle and con- 
sists of 56 particles, i.e. 14 particles per incident nucleon. Six of 
these are contained in a narrow bundle within a half angle of 3° 
the remainder (“‘wide shower’’) forms angles with the incident di- 
rection of 3°—60°, with most of the second group contained in the 
region 3°—20°. If the energy of the primary particle (per nucleon) 
is EK, it follows from the conservation laws the angle of meson 
emission as well as the deflection of the primary is of the order 

po page (11) 
0 
Putting # = 3°, we get Ey ~ 1012 e. v. This must be some average 
of the energy of the primary (per nucleon) before entering and after 
leaving the nucleus, if the narrow shower is to be accounted for by 
the action of the primary. Now in each collision secondary nucleons 
are produced. 


If we call ‘‘secondary”’ always the slower of the two nucleons it 
can again be seen from the conservation laws that the angle # 
formed by the secondary and the primary lies in the interval 


<i <h,, sind, =—1——- (12) 


0 


where é is the average energy of the meson produced**). We have 
assumed that ¢/E, ~ 1/8. Thus the recoil nucleons are contained 


*) The shower has been described and discussed at length by the authors, 
assuming multiple production. The possibility that the same phenomenon can 
equally well be described in terms of pure plural production seems to have escaped 
the notice of the authors although they have come to the conclusion that it is 
difficult to explain the phenomen by one single multiple act. 

**) This is true if the angular distribution of the meson is isotropic in the centre 
of mass system. 
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in the half-angle between 3° and 60° and they will produce mesons 
again within this half angle. The distribution of angles will be a 
more or less rapid decrease from the smallest angle (3°) to a larger 
angle. The rate of this decrease depends on the model used and 
clearly any smooth distribution can be obtained by a suitable 
model. We refrain from inventing such a model, but it is clear that 
the wide shower can be accounted for by the action of the recoil 
nucleons. Moreover it is seen from Fig. 1 immediately that when 
the total number of mesons produced is 14 (per one incident nu- 
cleon) about 8 are primary mesons and 6 secondary, in approximate 
agreement with the number of particles found in the narrow and 
wide showers respectively. Actually the number of mesons found 
in this shower is somewhat smaller than one should expect for the 
exceedingly high energy of the primary. This suggests that the 
length of passage through the nucleus was rather less than the 
nuclear diameter. This makes it also understandable why other 
showers with the same number of shower particles (14) do not show 
this particular angular distribution. In a more or less diametrical 
passage through the nucleus a smaller primary energy suffices to 
produce 14 charged mesons, the order of magnitude is E,/H, ~ 30 
and if E, = 10° e. v., Ey ~ 3-10 e. v. The angular spread of this 
shower, even of the primary mesons, would be, (11), of the order 
of 20°, with larger angles for the secondary mesons. This is the 
type of angular distribution frequently found for such showers. 


Concluding remarks: In the foregoing we have stressed the plural 
aspects of shower production and have shown that all the conspi- 
cuous features of the penetrating showers can be understood. It 
is equally clear that the same features can be explained by assuming 
multiple production (as has been shown by many authors, although 
some authors have been forced to assume a mixed plural-multiple 
process). That such a dual interpretation of the events is possible 
is hardly surprising: Most of the conspicuous features of penetrating 
showers are mere consequences of the conservation laws. The 
shower size is limited above all by the total energy available. The 
limitation due to the finite size of the nucleus, if the process is 
plural, is of much lesser importance for usual shower sizes and 
heavy nuclei. Showers of 5—15 mesons say, owe their origin nearly 
all to primaries with energy just enough to produce them, and the 
contribution from primaries with much higher energies is almost 
negligible. Similarly, the angular distribution is largely determined 
by the conservation of momentum. It makes no difference whether 
a group of mesons is produced in one elementary act or in quick 
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succession by the same energetic primary. Arguments, which have 
been put forward by many authors, trying to derive evidence for 
multiple processes from.the broad features of penetrating showers, 
are therefore, in our opinion, misleading. 

The finer features of a shower can only be explained by more 
specific assumptions about the energy and angular distribution of 
the elementary process. These cannot be derived yet reliably from 
any theory. The details of a shower are more affected by the assump- 
tions one makes concerning the elementary process than they are 
dependent on whether or not meson production takes place in one 
elementary act or in quick succession. 

Evidence for or against multiple processes must therefore await 
experiments in hydrogen (or at least light nuclei). 


References. 


1) HEITLER and Janossy, Proc. Phys. Soc. A. 62, 669 (1949), quoted as I. 

2) LEPRINCE-RINGUET, BoussEeR, Hoane TscHanG Fone, JANDEAUX and Mo- 
RELLET, C. R. 229, 163 (1949), and Phys. Rev. 76, 1273 (1949); Cosyns, D1tt- 
WORTH, OCCHIALINI and SchONBERG, private communication; Lorp and 
ScHEIN, Phys. Rev. 77, 19 (1950). 

3) HEITLER and Janossy, Proc. Phys. Soc. A 62, 374 (1949). 

4) Brown, CaMERINI, FowLErR, HeITLER (H.), Kine and Powe t, Phil. Mag. 40, 
862 (1949). 

5) Cf. for instance: Basu, Proc. Roy. Ir. Ac., 53 A, 31 (1950). 

8) Fow.er, Phil. Mag. 41, 169 (1950). 

7) RocHEsTER and Butter, Proc. Phys. Soc. A. 61, 535 (1948). 

8) Butter, Rosser and Barker, ibid. 63, 145 (1950). 

®) Brapt, KaPLon and Peters, Helv. Phys. Act. 23, 24 (1950). 

10) HEITLER and Pena, Proc. Roy. Jr. Ac. 49, 101 (1943). 





Absorptionsbanden des Schumann-Runge-Systems von 02 bei 
hohen Drucken und Temperaturen 
von A.Herezog und K. Wieland. 
(6. IV. 1950.) 


Im Verlauf einer absorptionsspektrographischen Untersuchung 
von Gasen und Dimpfen, die sich gleichzeitig unter hohen Drucken 
und hohen Temperaturen (bis zu 90 Atm. und 1150° C) befanden, 
konnten wir bei Sauerstoff das bekannte ultraviolette Banden- 
system von ScuuMANN-RunGE 32, ~— %27 nach langen Wellen- 
langen hin erweitern, woriiber hier kurz berichtet werden soll. 


Das Schumann-Runge-System, dessen Absorptionsmaximum bei 
41450 AE. liegt), ist von Curry und HerzBerG?) unter Beniitzung 
eines 25 m langen Absorptionsweges in Sauerstoff von Atmo- 
spharendruck bis A 2000 AE. (v’ v” = 1,0 Bande bei 50045,7 cm-}) 
beobachtet worden. Gleichzeitig treten bei diesen extrem langen 
Absorptionsstrecken im Wellenlingengebiet 2A 2480—2595 AE. die 
Herzberg-Banden des verbotenen Uberganges 32, > 32; in Erschei- 
nung*). Beniitzt man statt langer Absorptionswege erhéhte Sauer- 
stoffdrucke, wie dies WutF‘) und spater vor allem FINKELNBURG®) 
getan haben, so erhalt man infolge der Entstehung von (Oz). 
Doppelmolekiilen ein viel langwelligeres Absorptionsspektrum 
(32> + 347). Dieses besteht aus breiten diffusen Triplettbanden, 
welche nach kurzen Wellen hin, bei etwa 2400 AE., in ein Konti- 
nuum auslaufen und das kurzwelligere Gebiet der Schumann-Runge- 
Banden verdecken. Quantitative Absorptionsmessungen von HEIL- 
PERN®) bei verschiedenen Drucken lassen den unterschiedlichen 
Anteil der Spektren von (O,). bzw. von O, im Wellenlangenbereich 
2400—2100 AE. deutlich erkennen. Mit zunehmendem Druck iiber- 
wiegen, wie erwartet, die (O,).-Molekiile mehr und mehr. 


Unsere eigenen Absorptionsuntersuchungen zeigen sehr augen- 
fallig, dass die diffusen Triplettbanden tatsichlich einem lose ge- 
bundenen Doppelmolekiil angehéren miissen. Wahrend das Ab- 
sorptionsspektrum von komprimiertem Sauerstoff (Schichtlinge 
| = 20 cm) bei Zimmertemperatur das Kontinuum und die Triplett- 
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banden deutlich erkennen lasst (vgl. Fig. 1, a, b,c und d), zeigt 
es unter denselben Konzentrationsverhiltnissen (annihernd gleiche 
Nulldrucke po = p7°273/T), jedoch bei einer Temperatur von 
1070° C zahlreiche scharfe Bandenlinien (vgl. Fig. 1, e und f) des 
Schumann-Runge-Systems: die (O,).-Doppelmolekiile sind infolge 


Pp A 2378,3 2536,5 2652,0 A 
in Atm. | 
4 


r—18 
60 


100 


konst. 
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Po 











Fig. 1. 
Absorptionsspektrum von Sauerstoff bei verschiedenen Drucken und 
Temperaturen. 


der Erhitzung in einfache O,-Molekiile zerfallen. Eine Rotations- 
analyse dieses linienreichen Absorptionsspektrums, welches mit 
einem Hilger Spektrographen mittlerer Dispersion photographiert 
worden ist, haben wir lediglich am langwelligen Ende vorgenommen 
(vgl. hierzu Fig. 2, die diesen Teil des Spektrums in starker Ver- 


Ain A) 2536,5 26520 


B 


Langwelliges Ende der Schumann-Runge-Banden in Absorption bei 80 Atm. und 
1070° C (1 = 20 em). 


grosserung zeigt). Hier konnten wir auf Grund einer Vorherberech- 
nung, unter Beniitzung der von Curry und HerzBEere?) angege- 
benen Molekiilkonstanten, die 4 Banden (v’, v") = (1,7), (2,7), (1,8) 
und (2,8) eindeutig identifizieren (vgl. Tabelle). Beim Vergleich der 
gréssten von uns verwendeten Absorptionszahl 1-p») = 360 cm. Atm. 
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Tabelle. 


Wieland. 


1070° C und 20 cm Schichtdicke. 


Absorptionslinien des Schumann-Runge-Systems von Sauerstoff bei 80 Atm., 





v’,v" = 1,8 
¥p = 38245,8 cm—! 


v’,v" = 2,8 
¥9 = 38911,2 cm! 


v’, 0” = 1,7 


Vp = 39640,6 cm-} 


v’,v" = 2,7 
Y9 = 40306,0 cm—! 
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mit der von Herzpere beniitzten Zahl 2500 cm. Atm. erkennt 
man, dass unter unseren Versuchsbedingungen die verbotenen 
Herzberg-Banden von QO, bei weitem noch nicht in Erscheinung 
treten kénnen. 

In neuerer Zeit ist das Schumann-Runge-System vor allem von 
Feast und Mitarbeiter durch Absorptions-’) und durch Emissions- 
untersuchungen§) betrichtlich erweitert worden. Infolge der star- 
ken Verlagerung der oberen Potentialkurve (32; -Term) nach grossen 
Atomkernabstanden liegen die Absorptions- und die Emissions- 
banden in verschiedenen Spektralbereichen, die gerade in dem 
von uns untersuchten Wellenlangengebiet (2450—2650 AE) anein- 
anderstossen bzw. iibereinandergreifen. 
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Fig. 3. 
Kantenschema der Schumann-Runge-Banden. 
+ in Absorption: die bei hohen Temperaturen und Atmospharendruck beobach- 
teten Banden sind mit , unsere 4 Banden mit umrahmt. 
© in Emission. () unsichere Emmissionsbanden nach Lat’). 


Anschaulich ersieht man dies aus dem in Fig. 3 dargestellten 
Kantenschema, in welchem die bisher in Absorption (+) und in 
Emission (©) gefundenen Banden zusammengestellt sind. Die mit 
---- eingerahmten Absorptionsbanden erscheinen erst bei hohen 
Temperaturen (bei 1050°C%) bzw. bei 1900°C7)), die mit ein- 
gerahmten, von uns gemessenen Banden bei zusatzlicher Erhéhung 
des Druckes. 


Unser kleiner Beitrag zum Absorptionsspektrum von Sauerstoff 
diirfte deshalb von Interesse sein, weil er iiber die Entwicklung 
dieses Spektrums unter bisher noch nicht untersuchten Bedin- 
gungen Aufschluss gibt. Eine weitergehende quantitative Unter- 
suchung dieses Spektrums liegt nicht in unserer Absicht, und dies 
um so weniger, als hierfiir Dr. Feast auf Grund seiner umfang- 
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reichen, mit grosser Dispersion aufgenommenen Spektrogramme 
viel besser in der Lage ist. 


Die vorliegenden Messungen, die ein Teilergebnis einer grésseren 
Untersuchung iiber die Absorptionsspektren von Gasen und Damp- 
fen bei hohen Drucken und Temperaturen bilden, wurden mit Mit- 
teln der Eidg. Volkswirtschaftsstiftung durchgefiihrt. Fir die 
grossztigige Hilfe dieser Stiftung méchten wir hier unseren besten 
Dank aussprechen. 


Ziirich, Physikalisch-Chemisches Institut der Universitit, 
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Zur Bestimmung des Auflésungsvermégens durch Fresnelsche 
Beugung im Elektronenmikroskop 
von L. Wegmann. 
(1. IV. 1950.) 


An Hand der Young-Sommerfeldschen Vorstellung vom Mechanismus der Fres- 
nelschen Beugung an der Kante werden die Bedingungen untersucht, unter welchen 
solche Beugungssysteme abgebildet werden. Dabei wird gezeigt, dass diese Be- 
dingungen eine Bestimmung des wirklichen Auflésungsvermégens des Abbildungs- 
systemes nicht gestatten, weil die Trennscharfe weder durch die Beugung, noch 
durch den spharischen Fehler begrenzt ist. Weiter wird die Berechtigung der 
Ableitung der Aperturbedingungen aus der Sommerfeldschen Theorie diskutiert. 
Zwei Experimente mit Licht und mit Elektronen zeigen Aufnahmen von Beu- 
gungsstreifen, deren Abstande unterhalb des Auflésungsvermégens fiir reale Ob- 
jekte liegen. 


Das Problem der Bestimmung des Auflésungsvermégens ist heute 


fiir das Elektronenmikroskop so dringend wie vor zwei Jahr- 
zehnten fiir das Lichtmikroskop, das damals das Instrument mit 
der héchsten Vergrésserungsméglichkeit war. So rasch aber die 
Entwicklung des Elektronenmikroskopes in diesen zwanzig Jahren 
vor sich ging, so wenig konnte eine befriedigende Methode fiir die 
Messung seines Auflésungsvermégens gefunden werden, so dass ein 
amerikanisches Komitee resigniert feststellen musste, es kenne keine 
Methode, die es empfehlen kénne'). Diese Schwierigkeiten sind 
jedoch nicht verwunderlich, wenn man sich vor Augen hilt, dass 
in der Gréssenordnung der heute erreichbaren Trennschiarfe, die 
schitzungsweise zwischen 10 und 30 AE. liegt, die einzige Methode 
versagt, welche sich in der Lichtoptik durchgesetzt hat, weil die 
Herstellung von Gittern mit solch winzigen Gitterkonstanten 
nicht gelingt und andererseits auch keine natiirlichen Gitter be- 
kannt sind, welche allen Anforderungen entsprechen. So bleiben 
denn fiir die Lésung des Problems die Methoden iibrig, die auf der 
Abbildung von Objekten mit nicht speziell vorgegebenen Eigen- 
schaften beruhen, wie etwa die Trennung kleinster Teilchen, die 
Scharfe von Konturen?) oder die Abrundung von Ecken bei abge- 
bildeten Kristallen*). Es ist verstandlich, dass alle diese Methoden 
nie ganz befriedigen, da sie stark vom Objekt selbst abhangig 
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sind, welches seinerseits wieder nur durch dessen unvollkommene 
Abbildung im Elektronenmikroskop bekannt ist. 


Der Wunsch, eine von den Eigenschaften des Objektes voll- 
kommen unabhiangige Priifmethode zu besitzen, schien sich aber 
doch noch zu verwirklichen, als es Borrscu im Jahre 1940 gelang, 
im Elektronenmikroskop die Fresnelsche Beugung an der Halb- 
ebene nachzuweisen*). Tatsachlich erhalt man hier eine photo- 
graphische Aufnahme, die im wesentlichen durchaus der Abbildung 
eines optischen Gitters gleicht (Fig. 1), wobei sich leicht die Be- 
dingungen so wahlen lassen, dass der Streifenabstand einiger Beu- 
gungsmaxima in die Gréssenordnung des erwarteten Auflésungs- 
vermogens fallt. Der mit zunehmender Entfernung von der beugen- 
den Kante sich verringernde Abstand ist fiir die Bestimmung des 
Auflésungsvermégens so willkommen wie ein optisches Gitter mit 
abnehmender Gitterkonstante. Dieses System von Streifen ist 
nun wirklich von der Beschaffenheit der beugenden Kante weit- 
gehend unabhingig, was in Hinblick auf die geplante Verwendung 
auch am lichtoptischen Modell untersucht worden ist'). 


Diese Eigenschaften der Fresnelschen Beugung verschafften ihr 
bald den Namen der einzigen einwandfreien Methode zur Bestim- 
mung des Auflésungsvermégens im Elektronenmikroskop. Nachdem 
Borrscu in seiner grundlegenden Arbeit tiber Fresnelsche Beugung 
im Elektronenmikroskop 1948*) feststellte, dass diese Beugungs- 
figuren ,,virtuelle Testobjekte zur Bestimmung des Auflésungsver- 
mégens‘ darstellen, und gleichzeitig Ruska’) auf die Bedingung 
hinwies, dass die Streifenabstande in jedem Fall grésser sein miissen 
als das Auflésungsvermégen, wurden solche Auflésungsbestim- 
mungen praktisch ausgefiihrt, wobei eine Aufnahme von HiLi1ER®) 
Streifenabstaénde von 10 AE. aufwies. Damit ging die Fresnelsche 
Beugung als Methode zur Auflésungsbestimmung offiziell in die 
Literatur ein und wurde sowohl von der Electron Microscope 
Society of America?) sowie von GéLtz und Reckxnacet im ATM?®) 
empfohlen. Dabei wurden im Gegensatz zu den bei allen anderen 
Methoden angebrachten grundsiatzlichen Vorbehalten nur die 
technischen Schwierigkeiten der Fresnelschen Beugung als Ein- 
schrankung der Anwendungsméglichkeiten hervorgehoben. 


Die vorliegende Arbeit méchte auch zu dieser Methode einen 
grundsitzlichen Vorbehalt anbringen. Er kann nach rein optischen 
Gesichtspunkten so formuliert werden: Darf die Abbildung einer 
blossen Intensitatsverteilung derjenigen eines realen Gitters gleich- 
gesetzt werden? Ist das in beiden Fallen erhaltene Auflésungs- 
vermégen dasselbe? — Die Antwort diirfte nicht schwer fallen, 





Fig. 1. 


Fresnelsche Beugung an Zinkoxydkristallchen im Elektronenmikroskop. 
Vergrésserung 130000mal. 
Aufgenommen mit dem unveranderten Triib, Tauber-Elektronenmikroskop. 
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wenn wir darauf hinweisen, dass die Begrenzung der Trennschirfe 
einer optischen Anordnung immer auf zwei unabhangigen Er- 
scheinungen beruht: 1. der Beugung am Objekt und 2. den Abbil- 
dungsfehlern (worunter hier alle nicht durch Beugung verursachten 
Fehler gezihlt werden sollen). Es ist nun offensichtlich, dass fiir 
die Abbildung einer reinen Intensitatsverteilung die erste dieser 
beschrankenden Erscheinungen wegfiallt, indem die Beugung am 
» Objekt gar nicht stattfindet*). Die beobachtbare Trennschirfe 
ist deshalb nur noch durch die Abbildungsfehler begrenzt**). Eine 
auf diese Weise bestimmte ,,Auflésung‘ kann also nicht dem 
definitionsgemiss durch Abbildung eines Gitters bestimmten Auf- 
lésungsvermégen gleichgesetzt werden; ihr numerischer Wert wird 
immer besser sein kénnen als das fiir die Abbildung eines realen 
Objektes massgebende Auflésungsvermégen. 


Dass diese Tatsache in den erwahnten Arbeiten unberiicksichtigt 
blieb, ist wahrscheinlich darauf zuriickzufiihren, dass im speziellen 
Falle des Elektronenmikroskopes das Gewicht der beiden die 
Trennscharfe begrenzenden Effekte sehr verschieden ist, indem bei 
normalen Verhiltnissen die durch Beugung am Objekt erzeugte 
Bildunscharfe gegeniiber den Abbildungsfehlern meist zu vernach- 
lassigen ist — eine Folge der extrem kleinen Wellenlange der 
Elektronen und der grossen spharischen Aberration der Elektronen- 


linsen. Ist also auch im Falle der Fresnelschen Beugung die Ver- 
nachlassigung des Beugungsfehlers gestattet, so dass die mit dieser 
Methode erreichte Trenunscharfe dem Auflésungsvermégen gleich- 
gesetzt werden darf? Dass dies nicht der Fall ist, zeigt eine genauere 
Betrachtung der Versuchsbedingungen bei der Fresnelschen Beu- 
gung. 


Die Versuchsbedingungen bei der Fresnelschen Beugung. 


Die beugende Kante kann durch irgendein elektronenmikro- 
skopisches Objekt dargestellt werden (Folie, Kristall); eine gewisse 
Durchlassigkeit der Halbebene ist selten zu vermeiden, hat aber 
fiir das Folgende keine wesentliche Bedeutung). Diese Kante wird 
bei sonst normaler Mikroskopanordnung unscharf abgebildet, d. h. 


*) Uber die Betrachtung dieser Intensitatsverteilung als Selbstleuchter siehe 
weiter unten. 

**) Sofern der mit dem Abstand von der beugenden Kante rasch abnehmende 
Intensitatsunterschied zwischen Maxima und Minima noch geniigt. (Als weitere 
Beschrankungen kommen Blenden oder Uberschreiten der Kohiarenzlange in 
Betracht, was hier jedoch nicht der Fall ist.) 
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das Objekt wird um eine kleine Strecke / tiber oder unter die 
Scharfstellungsebene gebracht. Die Abbildung in der Gausschen 
Bildebene zeigt dann die Elektronendichte in dieser Ebene (D) an, 
wie sie durch die Interferenz der an der beugenden Kante (K) ent- 
stehenden Zylinderwelle mit dem Primarstrahl gegeben ist (Fig. 2a 
und b). Sie entspricht der bekannten Intensitatsverteilung der 
Fresnelschen Beugung an der Halbebene (Intensititsschwankungen 
in der Nahe der Schattengrenze), wobei die Entfernung z, des 
n-ten Maximums vom geometrischen Schatten der Kante (% = 0) 
in der Dingebene durch den Ausdruck 


Ly, =Vl-A-(n— 3/4) n=1,8,5... (1) 


gegeben ist. Im Falle b besteht diese Intensitatsverteilung nur 
,virtuell, d.h. die Interferenz findet erst nach dem Durchgang 
der Elektronen durch die Objektivlinse statt. 



























































b) 


a) Fig. 2. 


Bei normaler Beleuchtungsapertur wiirden sich die verschiedenen, 
den einzelnen Punkten der inkohiérent strahlenden Lichtquelle 
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zuzuordnenden Streifensysteme in der abgebildeten Ebene iiber- 
decken, und das Ergebnis wire eine gewohnliche unscharfe Ab- 
bildung der beugenden Kante. Wir wollen aber ein einzelnes 
Streifensystem herausheben und sind deshalb gezwungen, die Be- 
leuchtungsapertur soweit zu verkleinern, dass die kleinsten abzu- 
bildenden Streifenabstiinde noch getrennt erscheinen. Es sei 


A Sy = Lay 9— Bq (2) 


der Abstand der letzten zu trennenden Maxima; dann muss die 
kleinste zulassige Drehung des Strahlensystems, d. h. die Beleuch- 
tungsapertur 


Sa< (3) 


sein. — Ein Beispiel: Die Versuchsdaten von Fig. 1 sind folgende: 
Die Defokussierung | betragt 0,07 mm; die Beschleunigungs- 
spannung war 39 KV (A = 6,1-10-?° cm). Der kleinste aufgeléste 
Abstand (4 2,) ist 74 AE. Diese Trennschirfe kann nach (3) nur 
erreicht werden, wenn die Beleuchtungsapertur 2« < 10-* ist, 
gegentiber einer im Elektronenmikroskop tiblichen von ca. 10-%. 
Soll der kleinste Streifenabstand jedoch die Grésse des Auflésungs- 
vermégens erreichen (10 bis 30 AE.), so muss « noch stirker ver- 
kleinert werden, da / wegen der Giiltigkeitsgrenzen der Fresnelschen 
Naherung nicht beliebig klein gewahlt werden darf*). 


Diese Beschrankung der Beleuchtungsapertur ist der Hauptgrund fiir die tech- 
nischen Schwierigkeiten der Methode. Obwohl die notwendigen kleinen Beleuch- 
tungsaperturen im benutzten Mikroskoptyp (Triib, Tauber-Elektronenmikroskop 
mit kalter Kathode!'), statischem Objektiv, magnetischem Projektiv) ohne jede 
Abanderung des Beleuchtungssystems oder der Aperturblenden zu verwirklichen 
sind (die hier gezeigten Beispiele sind nur durch Ausschalten des Kondensor- 
stromes gewonnen), bedingt doch die verminderte Elektronendichte ein starkes 
Ansteigen der notwendigen Belichtungszeiten (Fig. 1: 80 Sek. statt 2 bis 4 Sek. 


*) Diese Bedingung ist leicht anschaulich zu formulieren, wenn man fordert, 
dass die Defokussierung der Kante griésser sein muss als die Tiefenscharfe 7’ des 
abbildenden Systems. Diese ist durch Auflésungsvermégen A und Objektivapertur 
2 w gegeben: 

A A 
oe @ 22° 
Somit lautet die obige Bedingung: 1 > 4/2 w?, in Ubereinstimmung mit der wellen- 
theoretischen Begriindung?®). 
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im normalen Betrieb). Damit steigt natiirlich nicht nur die Stéranfilligkeit des 
Instrumentes, sondern es werden auch an die beugende Objektkante gréssere 
Anforderungen in bezug auf ihre Immunitat gegen das Elektronenbombardement 
und seine Folgen gestellt. Tatsachlich ist, hauptsachlich der Unbestandigkeit der 
Objekte wegen, die Ausbeute an guten Beugungsaufnahmen auch bei syste- 
matischen Versuchen gering und die technische Priifung der Apparate nach dieser 
Methode schon deshalb nicht sehr empfehlenswert. 


Die Aperturverhiltnisse im Objektiv. 


Nun resultiert aber aus den beschriebenen Versuchsbedingungen 
neben der Beschrankung der Beleuchtungsapertur und unabhingig 
von dieser auch eine Verminderung der Objektivapertur, deren 








Fig. 3. 


Folgen wesentlich weitreichender sind. Wir betrachten (Fig. 8). die 
Entstehung eines n-ten Maximums (M,’) in der Gausschen Bild- 
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ebene (B). Nach der Sommerfeldschen Theorie der Beugung an 
der Kante?*) wird die Intensitatsverteilung in der Ebene D ge- 
funden durch Superposition der ungestérten Primiarwelle mit der 
von der Kante (K) ausgehenden Sekundarwelle — in Strahlen ge- 
dacht: das n-tc Maximum (M,) wird erzeugt durch Interferenz des 
senkrecht einfallenden direkten Strahlenbiindels d mit dem von 
der Kante abgebeugten Biindel e. Anderes Licht aus irgendwelcher 
Richtung ist im Punkte M,, nicht zu erwarten. 


Diese beiden Strahlenbiindel sind nun aber auch die einzigen, 
welche an der ,,Abbildung“* des Punktes M,, durch das Objektiv (0) 
beteiligt sind. Es werden also vom Objektiv nur zwei schmale 
Zonen benutzt, wie dies in Fig. 3 dargestellt ist. 


Eine Beugung und Zerstreuung des Lichtes findet im Punkte M, 
nicht mehr statt, ebensowenig aber wird von den Strahlen d und e 
irgendeine Objektivblende beriihrt, so dass M, weder als reales 
Objekt noch als Selbstleuchter angesprochen werden kann. Jeder 
Beugungsfehler failt in dieser Anordnung dahin, da das ,,Objekt** 
selbst mit einer beschrinkten Apertur strahlt. 


Das Auflésungsvermégen fiir eine solche Art Abbildung wird 
einzig durch die Abbildungsfehler beschrankt. Fiir die Bestimmung 
des ,,realen‘‘ Auflésungsvermégens miisste deshalb zur Trenn- 
scharfe, wie sie durch Fresnelsche Beugung bestimmt wurde, der 
vernachlassigte Beugungsfehler addiert werden, und zwar be- 
rechnet bei der durch die Fresnelsche Beugung selbst gegebenen 
verkleinerten Objektivapertur. Die Folgen kénnen am besten an 
Hand des Beispieles in Fig. 1 gezeigt werden. 


Die wirksame Objektivapertur (2m) ist in dieser Anordnung 
(Fig. 8) gegeben durch den Winkel zwischen den beiden Strahlen- 
biindeln d und e, vermehrt um deren eigene halbe Offnung: 


2a=—p+ Ste. (4) 


Es ist sofort ersichtlich, dass die Offnungswinkel 6 und ¢ immer 
wesentlich kleiner sind als 8, so dass wir sie im folgenden vernach- 
lassigen. 


Der Offnungswinkel 6 des einfallenden direkten Strahles ist gleich der Beleuch- 
tungsapertur: 6 = 2a, und nach (3): 6 < Az,/l. Aus Fig.3 ergibt sich: 8 = z,/l. 
Da nun immer A x, < x, gewahlt werden muss, um in der Fresnelschen Naherung 
zu bleiben, so ist auch 6 < f.— Die Offnung e des an der Kante gebeugten Strahlen- 
biindels ist durch die Dicke k dieser ,,Kante‘‘ bestimmt: ex f-k/l. Fiir echte 
Fresnelsche Beugung muss aber k <1 sein, so dass auch e< f. 

* 
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Somit vereinfacht sich (4) zu 
20=f= =e ; 
Fiir die Aufnahme Fig. 1 ergibt dies folgende Zahlenwerte: 


x, = 587 AE. 
und daraus 
2w = 7,7-10-4; 


der kleinste aufgeléste Abstand ist 
Aa, = 74 AE. 


Der bei realen Objekten zus&tzlich auftretende Beugungsfehler 
berechnet sich (ebenfalls in den Objektraum projiziert) zu 


A 
2-sin w 


A 
AB = xs. (6) 


Bei der fiir die Abbildung von M, herrschenden Apertur ergibt 
sich somit 


AB = 80 AE. 


Das bedeutet, dass ein Fehler von der Grésse des Resultates bei 
der Bestimmung des Auflésungsvermégens vernachlassigt worden 
ist. Diese Gréssenordnung ist nicht zufillig, sondern sie bestatigt 
sich an einer grossen Zahl von Aufnahmen, aus welchen das ange- 
fiihrte Beispiel herausgegriffen ist, wie auch an den ausserordent- 
lich schénen Aufnahmen von Borrscu®). (Aufnahmen anderer 
Autoren konnten mangels der notwendigen Angaben nicht nach- 
gepriift werden). Dass dies aber ganz allgemein zu erwarten ist, 
zeigt folgende Uberlegung: 


Aus (5) und (6) folgt: 


1 
AB=i.—. (7) 


n 


Dies lasst sich so umformen: Wir entwickeln die Ausdriicke fiir 
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x, und Az,, die sich aus (1) und (2) ergeben, fiir n> 1 und er- 
halten: 
1 


Az,=yl-A-—— 
2, = Yl-2 ya 


t,=Yl- 
so dass 
und 
| = = (4 z,)?. 


Dies in (6) eingesetzt, ergibt 








y 





Fig. 4. 


von Az, innerhalb enger Grenzen festgelegt ist. 4x, ist aber durch 
das Auflésungsvermégen vorgeschrieben. Dies bleibt gréssen- 
ordnungsmassig auch fiir kleinere n richtig, so dass kein Ausweg 
aus dieser Situation ersichtlich ist. 
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Um also aus der durch Fresnelsche Beugung erhaltenen Trenn- 
schiarfe das Auflésungsvermégen fiir wirkliche Objekte abzuleiten, 
miisste dieser Fehler zum Resultat addiert werden. Ganz abgesehen 
davon, dass das Additionsgesetz fiir die verschiedenen Abbildungs- 
und Beugungsfehler nicht bekannt ist!*), kann aber auch dann 
noch nicht von einer einwandfreien Bestimmung des Auflésungs- 
vermégens gesprochen werden, da dieses ,,virtuelle Objekt noch 
andere Eigenschaften hat, die seine Abbildung vor derjenigen 
wirklicher Objekte auszeichnet. Die nicht durch ein reales Objekt 
festgelegte ,,Objektebene“ kann namlich ganz beliebig liegen; sie 
passt sich genau der Form an, welche diese annehmen muss, wenn 
sie definiert wird als die Flache, die zur gegebenen Bildebene 
(Photoplatte) konjugiert ist. Die Fehler des Linsensystems wirken 
sich daher nur in der Weise aus, dass diese ,,Objektflache’ ihre 
Gestalt andert, ohne jedoch die Trennschirfe fiir Beugungsmaxima 
zu beeintrachtigen. Dies soll anhand des gréssten Linsenfehlers 
im Elektronenmikroskop naher ausgefiihrt werden. 

Vorerst darf vielleicht noch darauf hingewiesen werden, wie un- 
iibersichtlich diese Verhaltnisse bei der ,,virtuellen‘’ Abbildung 
(Fig. 2b) sich gestalten, wo der an der Kante gebeugte Strahl e 
die ,,abgebildete“ Ebene iiberhaupt nie durchdrungen hat, so dass 
sich die beiden Strahlenbiindel in der Bildebene zum ersten Mal 


treffen (Fig. 4). 


Der Einfluss der spharischen Aberration auf die Fresnelsche Beugung. 


Wir wollen untersuchen, inwiefern der einflussreichste Linsen- 
fehler der Elektronenlinse, die spharische Aberration, die Abbildung 
der Fresnelschen Beugung beeinflusst. Die Strahlen d und e, 
welche das Maximum M,, abbilden (Fig. 5), werden durch den 
sphirischen Fehler etwas verschieden gebrochen (d und @) und 
treffen sich nicht mehr genau in der Bildebene B. Fiir ein reales 
Objekt wiirden sie dort das Fehlerscheibchen von der Ausdehnung 
As begrenzen. Im Falle der Fresnelschen Beugung heisst dies 
jedoch nichts anderes, als dass die beiden Strahlen nicht mehr 
im Punkte M,’, sondern irgendwo ausserhalb der Bildebene zur 
Interferenz gelangen, in der Bildebene selbst jedoch mit ganz 
anderen Strahlen interferieren. Der Strahl ¢ kommt z. B. mit dem 
Strahl 7 zur Interferenz und erzeugt ein Bild des Punktes P in 
einer neuen Objektebene D. Die Fresnelsche Beugung wird also 
einfach in einer anderen Ebene betrachtet, welche umso weiter 
von D entfernt ist, je grésser der Offnungswinkel der betrachteten 
Strahlen ist, d. h. je grésser x, ist. Es liegt deshalb der interessante 





Zum Auflésungsvermégen des Elektronenmikroskops. 447 


Fall vor, dass die Abbildung der Fresnelschen Beugung durch den 
spharischen Fehler nicht etwa in ihrem Kontrast beeintrachtigt 
wird, sondern dass eine Wélbung der zur Bildebene konjugierten 
»,Xbene im Objektraum resultiert, der eine Verzeichnung in der 
Bildebene entspricht, (aber keine Wélbung!). 


Somit tragt auch der sphirische Fehler nichts dazu bei, das 
Auflésungsvermégen in dieser Anordnung zu beschrinken*). Die 
zwei wichtigsten Einfliisse, welche die Bildqualitét im Elektronen- 











Fig. 5. 


mikroskop beeintrachtigen, sind also bei der Fresnelschen Beugung 
ausgeschaltet, so dass eine Bestimmung des Auflésungsvermégens 
mit Hilfe dieser Methode sehr fragwiirdig ist. Die Fresnelsche 
Beugung als Priifmethode kann héchstens auf die Stabilitat eines 
Instrumentes angewendet werden. 


*) Ahnliche Uberlegungen gelten auch fiir die iibrigen Linsenfehler. Nur eine 
Achromasie des Elektronenstrahles kann das Beugungsbild verwischen. 





L. Wegmann. 
Aperturbetrachiungen und Wellentheorie. 


Es bleibt nun noch der Einwand, dass sich die vorliegenden 
Ausfiihrungen ausschliesslich auf die Sommerfeldsche Theorie 
stiitzen, d.h. auf eine Modellvorstellung des Strahlenverlaufes, 
welche nicht mit der Wirklichkeit iibereinzustimmen braucht. 
Wiirden wir uns an die Kirchhoffsche Theorie halten, welche die 
Beugungserscheinungen aus dem Huygensschen Prinzip erklart, so 
miissten wir annehmen, dass im Punkte M,, nicht nur die beiden 
Sommerfeldschen Strahlenbiindel d und e zur Interferenz kommen, 
sondern dass — mit Ausnahme des von der Halbebene abgedeckten 
Gebietes — aus jeder Richtung Wellennormalen im Punkte M,, 
eintreffen. Dies kénnte zur Ansicht verleiten, dass die wirksame 
Apertur fiir die Abbildung Fresnelscher Beugungsstreifen nur 
durch die Halbebene, nicht aber in der dargestellten Weise einge- 
schrankt ist. Dies ist sicher nicht der Fall. Wenn wir schon mit dem 
anschaulichen Begriff der Apertur operieren wollen, so wird der 
notwendige Grenziibergang zur Strahlenoptik sicher zum selben 
Resultat fiihren, wie es aus der Sommerfeldschen Vorstellung her- 
vorgeht, da nach Rusinowicz?4) durch Umformung des Kirch- 
hoffschen Flachenintegrals in das Linienintegral iiber die Rand- 
kurve die Superposition einer unendlichen Schar Huygensscher 
Kugelwellen wieder auf die Interferenz zwischen Primar- und Rand- 
welle zuriickgefiihrt werden kann. Fiir die Elektronenoptik ist 
diese Deutung deshalb von grossem Interesse, weil die von einer 
materiellen Kante ausgehende Zylinderwelle sich zwanglos dem 
korpuskularen Streueffekt zuordnen lasst, ohne dass das Prinzip 
der Identitaét von Strahlen und Korpuskelbahnen durchbrochen 
werden muss. Fiir einen solchen inneren Zusammenhang zwischen 
der Streuung an der Kante und der Fresnelschen Beugung spricht 
auch die Tatsache, dass die Abhangigkeit der Intensitaét der Beu- 
gungserscheinung vom Streuwinkel bei Licht und bei Elektronen 
verschieden ist®), sowie die Erscheinung, dass in elektronenmikro- 
skopischen Aufnahmen von Fresnelscher Beugung an Kristall- 
kanten die Beugungsmaxima an den einzelnen Kristallen immer 
sehr ungleich stark ausgebildet sind, was wohl auf unterschiedliche 
Streuintensitéten zuriickgefiihrt werden muss. Dass diese Er- 
scheinung vor allem bei Elektronenbeugung beobachtet wird, ist 
angesichts der sehr viel starkeren Wechselwirkung mit der Materie 
verstandlich. 

Die strenge wellentheoretische Begriindung der Trennungs- 
mdglichkeit von Beugungsstreifen, deren Abstand kleiner ist als 
das Auflésungsvermégen des abbildenden Systems, ist vielleicht 
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nicht explizite ausgefiihrt — sie liegt aber auf der Hand, wenn 
wir an den Satz erinnern, dass Strahlenbiindel, deren Begrenzung 
keine Beugungswirkung nach sich zieht, keine Bildpunkte erzeugen 
kénnen. Dass die Fresnelschen Beugungsstreifen Objekte mit einer 
derartigen begrenzten ,,Eigenapertur®‘ darstellen, geht aus der 
,,.Beugungstheorie der optischen Instrumente“‘ von JENTscuH?®) klar 
hervor. Tatsachlich findet man dort auch den direkten Hinweis 
auf das vorliegende Problem: 

,,2ndlich muss wohl noch auch an dieser Stelle erwahnt werden, 
dass durch das Okular und das Auge keine weitere Veriinderung 
der Beugungserscheinung hervorgerufen wird. Alles, was in der 
Brennebene, bzw. Bildebene des Objektivs auftritt, wird durch 
das Okular und die optisch wirksamen Flachen des Auges auf 
die Netzhaut projiziert. 

Beide zusammen miissen als ,,fehlerfreies‘’ System aufgefasst 
werden!5), 

In derselben Weise :auss in unserem Falle (mit Ausnahme der 
»virtuellen’ Abbildung Fig. 2b) Objektiv und Projektiv als fehler- 
freies System angesprochen werden. 

Es ist deshalb nicht daran zu zweifeln, dass es méglich ist, mit 
Hilfe der Fresnelschen Beugungsstreifen Abstinde ,,abzubilden“, 
die das Auflésungsvermégen unterschreiten. 


Experimenteller Befund. 


Im Anschluss an diese Betrachtungen wurde versucht, die zu 
erwartende Unterschreitung des Auflésungsvermégens experi- 
mentell nachzuweisen. Um nicht allzu kleine Aperturen und damit 
extrem lange Expositionszeiten zu benétigen, wurden zu diesem 
Zweck kiinstlich verschlechterte Abbildungssysteme verwendet, 
welche den gesuchten Nachweis schon fiir ein 42, von gewohnter 
Grésse erlauben. 


So wurde in einem normalen Elektronenmikroskop, das mit 
guten Objektiven ein Auflésungsvermégen von 15 bis 25 AE. er- 
reichte, eine Versuchslinse eingebaut, welche in derselben An- 
ordnung nie eine gréssere Trennschirfe als ca. 70 AE. ergab. Mit 
dieser Linse wurden systematische Beugungsversuche durchge- 
fiihrt, deren bestes Resultat eine Aufnahme von Zinkoxydkristall- 
chen zeigte, die um 0,03 mm defokussiert war (nach Fig. 2b). 
Die Beleuchtungsapertur wurde wieder nur durch Ausschalten des 
Kondensorstromes verkleinert; die elektronenoptische Vergrés- 
serung war 12000mal, die Belichtungszeit 40 Sekunden. An dieser 
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Aufnahme lassen sich an mehreren Stellen deutlich 6 Maxima 
unterscheiden, an einer Stelle deren 7. Fig. 6 zeigt zwei Photo- 
meterkurven dieser Beugungen; infolge der starken Nachvergrés- 
serung tritt das Korn der verwendeten photographischen Schicht 
allerdings schon stark hervor*). 








Photometerkurven von Fresnelscher Elektronenbeugung, aufgenommen im un- 
verainderten Triib-, Tauber-Elektronenmikroskop. Der Abstand des 13. Maximums 
vom geometrischen Schatten der Kante (K) betragt 485 AE. 


Rechnen wir mit dem sicher festgestellten 11-ten Maximum, so 
ergibt sich eine ,,Auflésung“ von 


A a= 48 AE 





gegeniiber einer fiir reale Objekte erreichten Trennscharfe von 
bestenfalls 70 AE. 

Diese Unterschreitung des Auflésungsvermégens um fast 40% 
zeigt, dass die Trennungsméglichkeiten fiir Fresnelsche Beugungs- 
streifen tatsachlich grésser sind als fiir wirkliche Objekte. Leider 
ist dieser Versuch nicht ganz einwandfrei, weil das wirkliche Auf- 
lésungsvermégen nicht sehr genau ermittelt werden kann — 
immerhin ist eine Tauschung um 40% nicht sehr wahrscheinlich. 


*) Die Kurven wurden im Physikalisch-Chemischen Institut der Universitat 
Zurich an einer zehnfachen Nachvergrésserung des Originals aufgenommen. 
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Die schlechte Qualitét der verwendeten Linse beruht offenbar 
auf Stérungen der Rotationssymmetrie des elektrischen Feldes, 
also auf Linsenfehlern; die Apertur wurde durch keine Blende 
beschrankt. Um ein System zu priifen, das hauptsachlich durch 
den Beugungsfehler verschlechtert ist, wurden ahnliche Versuche 
an einem Lichtmikroskop durchgefihrt. 


ce 

: oe 
4 € 
4 

; 

' 


Lichtbeugung an einem Mikrometerstrich. Vergrésserung 1800mal. Belichtungszeit 
6 Std. A = Auflésungsvermégen fiir reale Objekte. (Die Beugungsscheibchen riih- 
ren von Staéubchen auf dem Okular her.) Defokussierung 0,25 mm nach Fig. 2a. 


Ein Zeiss-Objektiv mit der Apertur sin w = 0,8 wurde durch 
den Einbau einer Blende so verindert, dass die Offmung noch 
sin w = 0,13 betrug. Als Lichtquelle wurde die 4916-Linie einer 
Quecksilberlampe benutzt, so dass das Auflésungsvermégen fiir 
wirkliche Objekte bei zentraler Beleuchtung 


ae 


~ gin w 


= 8800 AE. war. 


Das Resultat zeigt Fig. 7: Es konnten Streifen bis zu 1500 AE. ge- 
trennt werden. Dass es sich zum Teil um Beugung an zwei Kanten 
handelt (aequidistante Streifen), kann die Beweiskraft dieser Auf- 
nahme nicht beeintrachtigen. 
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In Ubereinstimmung mit der theoretischen Erwartung ergibt 
sich aus diesen Experimenten, dass das Auflésungsvermégen fiir 
die Abbildung von Fresnelschen Beugungserscheinungen nicht 
durch die gewohnten Effekte — Beugungs- und Linsenfehler — 
beschrankt ist, und dass es méglich ist, Beugungsstreifen zu trennen, 
deren Abstiinde kleiner sind als das Auflésungsvermégen fiir reale 
Objekte. Die Verwendung der Fresnelschen Beugung als Methode 
zur Bestimmung des Auflésungsvermégens ist deshalb nicht zu- 
lassig. 


Ich danke Herrn Ing. G. Inpunt fiir seine Unterstiitzung bei den 
experimentellen Arbeiten und Herrn Prof. Dr. Epcar Meyer fiir 
seine freundliche Mithilfe bei der Korrektur. 


Laboratorium fiir Elektronenmikroskopie 
der Fa. Triib, Tauber & Co., Ziirich. 
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Theorie der Photospaltung und Bildung von H? und He? 
von Mario Verde, Physikalisches Institut der ETH. Ziirich. 
(2. V. 1950.) 


Summary: The photodisintegration and the formation by radiative capture of 
the two nuclei H* and He? are well suited to give inforraation on the configuration 
of these nuclei and on the nature of nuclear forces. Therefore experiments on these 
reactions are highly desirable. In this paper we have treated the problem theo- 
retically. We have systematically taken into account the symmetry properties in 
ordinary space and in the spin and isotopic spin spaces. In the first section we 
give the formalism which we have used. In the second we discuss the spacial 
configuration of the ground states of H*® and He*, which appears to be predomi- 
nantly totally symmetric in the space coordinates. In the third section we discuss 
the magnetic transition into a final state which consists of a *S deuteron and a free 
nucleon. This transition is forbidden for configurations totally symmetrical in 
space. This accounts for the observed low capture cross section for thermal neu- 
trons on deuterons. In the fourth section we calculate the electric transition into 
a final state consisting of a *S deuteron and a nucleon. Fig. 1 gives the numerical 
results for the total cross section. In section five we have considered the case of 
the direct transition into three free nucleons. In the last section we present the 
formulae for the cross section of the capture of a nucleon by a °S deuteron. 
Possible comparison with experiment is discussed in the concluding remarks. 


Einleitung. 


Die Kenntnis der Konfigurationen, die drei Nukleonen unter den 
gegenseitigen Wechselwirkungen annehmen kénnen, kann uns fiir 
das Verstindnis der Kernkrafte einen bedeutenden Beitrag liefern. 
Selbst wenn wir imstande waren, auf Grund von Daten, die sich 
auf Zweikérperprobleme beziehen, das Kernpotential in endgiiltiger 
Weise zu ermitteln, so wire es dennoch sehr wichtig, die Giiltigkeit 
eines solchen Potentials fiir Dreikérperprobleme zu priifen. Letztere 
sind im allgemeinen, was die Abhangigkeit von Spin und Isotopen- 
spin betrifft, bei niedrigen Energien empfindlicher als die Zwei- 
kérperprobleme. Ferner ware es von Bedeutung, festzustellen, ob 
das Gesamtkernfeld einfach aus der Summe der einzelnen Wechsel- 
wirkungen besteht oder die sogenannten Mehrkérperkrafte eine 
Rolle spielen. Die theoretische Behandlung von kernphysikalischen 
Dreikérperproblemen bietet also ein grosses Interesse. In der Tat 
schaffen die Existenz zweier gebundener Zustiainde von drei Nu- 
kleonen, naémlich der Kerne H? und He?, wie auch die Neutron- 
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Deuteron- und Proton-Deuteron-Streuversuche eine  giinstige 
Grundlage fiir ee theoretische Bearbeitung. 

In der vorliegenden Arbeit soll eine Theorie der Spaltung von 
H und He durch ein elektromagnetisches Feld entwickelt werden. 
Diese Erscheinungen sind vielleicht am meisten dazu angetan, im 
Sinne der obigen Betrachtungen Aufschliisse zu liefern. Da bei der 
Bildung der betreffenden Kerne die zugehérigen umgekehrten Pro- 
zesse auftreten, kénnen die der Bildung entsprechenden Wirkungs- 
querschnitte leicht abgeleitet werden. Es wire niitzlich, auch solche 
Reaktionen experimentell eingehend zu untersuchen. 

Die einzigen Versuche in dieser Richtung sind, so weit uns be- 
kannt, erst kiirzlich von Lauritsen!) und Mitarbeitern durchge- 
fiihrt worden und betreffen die Bildung von He*. Diese Autoren 
haben insbesondere die Winkelverteilung der ausgesandten y- 
Quanten untersucht und erhalten praktisch eine reine sin? 0-Ver- 
teilung. Es wire von Interesse, auch beim analogen Einfang von 
Neutronen durch das Experiment festzustellen, ob diese Winkel- 
verteilung die gleiche ist. 

Um das theoretische Problem nicht unnétigerweise zu kompli- 
zieren, muss man von vornherein alle Konstanten der Bewegung 
beriicksichtigen. Man hat namlich im Koordinatenraum und Raum 
des Spins und Isotopenspins die Bezugssysteme so zu wiahlen, dass 
diejenigen Gruppen, die vom Hamiltonoperator des Systems ge- 
stattet sind, ausreduziert auftreten. Wir haben den hierfiir ver- 
wendeten Formalismus in § 1 dieser Arbeit zusammengestellt. 

Besteht die Wellenfunktion des Grundzustandes der beiden 
Kerne H® und He*, was den Raumanteil anbetrifft, iiberwiegend 
aus einer vollkommenen symmetrischen Komponente -—- und die 
Plausibilitaét dieser Annahme soll in § 2 nachgewiesen werden — 
so muss der photomagnetische Ubergang verboten (§ 8) sein. Als 
einzige Méglichkeit bleibt nur der elektrische Ubergang, der zu 
einer Winkelverteilung von der Form sin? @ fiihrt. (Vgl. § 4.) Dieser 
Umstand liefert auch eine Erklarung der bekannten Tatsache, dass 
der Einfangquerschnitt von Deuteronen fiir thermische Neutronen 
sehr klein ist. Bei den in den §§ 8 und 4 behandelten Ubergingen 
wird jeweils ein Nukleon ausgesandt, und es bleibt ein Deuteron im 
Grundzustand zuriick. Der Ubergang in ein Kontinuum von drei 
freien Nukleonen bildet den Gegenstand des § 5. Die Wirkungs- 
querschnitte fiir die den Photospaltungen entgegengesetzen Ein- 
fangsreaktionen werden im letzten Paragraphen abgeleitet. 

Fiir eine Diskussion der Méglichkeit eines Vergleiches der hier 
gefundenen Ergebnisse mit dem Experiment sei auf die Schluss- 
bemerkung verwiesen. 
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1. Der Formalismus. 


Wir wollen kurz einen Formalismus beschreiben, von dem wir 
zum Teil schon fiir die Theorie?) der elastischen Neutron-Deuteron- 
Streuung Gebrauch gemacht haben. 


Es seien die folgenden drei Symmetrieoperatoren 
[T° = { (28) + (12) + (13) } | 
= 8 (18) —(12)} 
T" = —(28) +5 {(18) + (12)} 


(1) 


definiert. Hierbei stellen (12), (13), (23) die Permutationen der 
Variablen der Nukleonen 1, 2, 3 dar. Die soeben angegebenen Ope- 
ratoren erzeugen z. B. bei Anwendung auf 7, die Koordinaten 


3 


a S —?) 


1 
2 (73 +73) 


g=-—4 +4 
Im Bezugssystem dieser Vektoren, das wir in der Folge benutzen 
werden, lautet der Operator der kinetischen Energie 


ee 


h? 
6M 49° — am (4r + Aq) 


wobei mit m = 2/3 M die reduzierte Masse eines Nukleons in bezug 


auf die beiden anderen bezeichnet ist. Ferner ergibt sich fiir den 
Operator des Gesamtdrehimpulses 


a a a ee ee ae 
M=- [r,-Kl= 7 {la Kol +[7- FI +(9- Ke} 


Im Schwerpunktsystem, auf das wir uns beschranken wollen, werden 
die kinetische Energie und der Drehimpuls 


¢-— + (4,+4) M == {(r-7,]+[a° Pal} 


Die Operatoren (1) erzeugen in Anwendung auf symmetrische 
Funktionen zweier Variablen die Basis fiir die zwei unitaéren Dar- 
stellungen 1 und D. Diese sind Darstellungen der symmetrischen 
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Gruppe von drei Elementen, namlich die identische eindimensionale 
und die zweidimensionale Darstellung D. 


ie _ fie 3/2 _[{ 12 -/3/2 _f-1 0 
Dati (ea) (an aa) Ce a) 


Im von D bestimmten Unterraum wirken die Operatoren T°, T”, 
T” folgendermassen : 


T=0 T=-F() 0) T'=+5-(; ) 


Der Produktoperator T’ T” antikommutiert 


ig = hacer “A id sae, 0 
Ferner gilt 
1"? ws J"? = O/4 


Es ist leicht zu beweisen, dass fiir drei beliebige Funktionen 9°, 9’, 
gy” der Koordinaten, die sich gegeniiber Permutationen nach der 
Darstellung I bzw. D transformieren, die folgenden Beziehungen 


[egp'dv=[gp'dv=[g'p'dv=0 [o'tdv=/p"dv (A) 


gelten. Von diesen Formeln werden wir oft Gebrauch machen. Die 
Integrale sind tiber den ganzen Raum von 7, 72, 73 zu erstrecken; 
dessen Volumelement ist dv = d’r, d*r,d*r, und wird im Schwer- 
punktsystem d*rd¥q. 

Die Symmetrieoperatoren, die durch (1) definiert wurden, dienen 
auch zur Festlegung des Bezugssystems im Spin- und Isotopenspin- 
raum. Bei drei Nukleonen kann der Gesamtspin S 3/2 oder 1/2 
betragen. Auch der Gesamtisotopenspin kann nur diese Werte 
annehmen. 

Betrachtungen, die sich auf den Spin beziehen, lassen sich stets 
unverandert auf den Isotopenspin tibertragen. Deshalb diirfen wir 
uns in der Folge auf die eine dieser Variablen, namlich auf den Iso- 
topenspin, beschranken. 

Wir bezeichnen mit a, und b, die beiden Eigenfunktionen der 
z-Komponente des Isotopenspin des Nukleons 1. Man hat 


7) ay = a ay 7) b, a b, 
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Mit Hilfe von (I) werden die folgenden Operatoren im Raum des 
Isotopenspin eingefiihrt 


t= - {rl + 2) + 8} 
, 3 e 
t= a ‘(P~Pj (5) 
” 1 D 6 
an + 5 (e+ 22} 


Die Gesamtladung kann durch den symmetrischen Operator t§ 
allein ausgedriickt werden 
3+; 
a= —,— 6 


wobei e die Elektronenladung bedeutet. Es ist 
fir H% a=—1 
fiir He*® u=+1 
Man kann die drei Isotopenspin-Eigenfunktionen von H® erzeugen, 


indem man mit den tiblichen Symmetrieoperatoren auf die Eigen- 
funktion a, by b; / 2/3 wirkt. Man bekommt 


a 
ee vi T* (ay by by) V3 cL =T" (ay by bs) Y/ : 


s/t " 2 

ch =T" (a bybs) YF 
Diese Eigenfunktionen sind orthogonal und normiert. Um die ent- 
sprechenden Eigenfunktionen des He® zu erhalten, muss man in der 
gleichen Weise auf die Eigenfunktion b, a, a3 / 2/3 wirken. Wir be- 


ol 


zeichnen diese drei Funktionen mit ¢/,, C1, C1. 


-s 


Im Raum von ¢°, ¢’, €” werden die Operatoren, die durch (5) de- 
finiert sind, durch die folgenden Matrizen dargestellt: 
0/2 0 0 oy2 
v=+1 T=+(V/2 0 1 t=+{ 0 1 0) (6) 
0 1 0 V2 0-1 
Wie aus der ersten Gleichung hervorgeht, gilt das Pluszeichen fiir 
He* und das Minuszeichen fiir H?. 
Da der symmetrische Operator 1.7.7 unsere Basis invariant 
lasst, kénnen wir auch schreiben 


2) 22) 4 0 28) 4 1) 20) = of (7) 
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Diese Betrachtungen geniigen nur fiir Spinzustinde, die sym- 
metrisch sind gegeniiber Permutationen der drei Teilchen, d. h. 
fiir Spin 3/2. Da wir wissen, dass die Grundzustaénde von H® und 
He? zum Gesamtspin 1/2 gehéren, ist es nétig, die Spineigenfunk- 
tionen x’ und x”, die sich nach der Darstellung D transformieren, 
einzufiihren. Infolgedessen muss man die Produktdarstellung Dg- Dz 
ausreduzieren. Die Basis im Produktraum lautet bekanntlich®)*) 


rs 0 Cert) | Popa +s) | 


a ( ten 2" Ct’) &" 1 ( ald sg (8) 
c “5 £3 ye es —% 

Diese Eigenfunktionen sind orthogonal und normiert. £* ist voll- 
kommen symmetrisch, £* ist vollkommen antisymmetrisch und &’, 
&” transformieren sich nach der Darstellung D, unter gleichzeitigen 
Permutationen der Spin- und Isotopenspinvariablen. Es ist klar, 
wie sich die neue Basis aus denjenigen der einzelnen Raéume zu- 
sammensetzt. Es ist zu beachten, dass eine solche Zusammensetzung 
mit irgendwelchen Variablenpaaren, die sich nach D transformieren, 
vorgenommen werden kann, und zwar unter Erzeugung derselben 
Symmetrieklassen. So kann man z. B. aus den zwei Vektoren 7 und 
q, deren Komponenten sich nach D transformieren, das invariante 
Polynom r? + q? bilden; ferner transformieren sich die beiden 
Ausdriicke 2 (7 -q), (r? — q?) nach D. 

Natiirlich hat man zwei Satze von é-Funktionen, die den zwei 
Werten der z-Spinkomponente entsprechen. Dieses wird durch ein 
tiefgestelltes Plus- bzw. Minuszeichen gekennzeichnet. 

Es ist wichtig, zu wissen, wie die Operatoren t,’ und t; im Raum 
der € wirken. Mit Hilfe von (6) kénnen die folgenden Beziehungen 


& ca & i x cs & ig &" ay x" c 
’ &a = 7 bi ad +x" cs &@ a +& ee x cs 
Tv, &’ + P= &8 oe x" cs T é + +& as x cs (9) 
aid al ga ial a ts &" = &8 +x" ts 
leicht abgeleitet werden. Das Plus- bzw. Minusvorzeichen entspricht, 
wie tiblich, der Ladung, d. h. He* bzw. H*. Das Auftreten von ¢* 
in (9) bedeutet, dass die Operatoren t,’ und t; den Isotopenspin nicht 
invariant lassen. Wir werden mit S den folgenden ganz symmetri- 
schen Operator 


=> > (6, T,+0,7,) (10) 


bezeichnen. o,’ und o; sind fiir die Spinvariablen analog definiert 
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wie t, und 1; fiir den Isotopenspin. Da o; und o; in gleicher Weise 
wie T;, T, Operieren, kann man leicht zeigen, dass 

& &8 4 V 2 a cs 

&@ “a &4 

= gO+e' x 

o xn" Oo + Ox 
Das positive Vorzeichen bezieht sich auf den Fall, in dem die z-Kom- 
ponenten des Spins und Isotopenspins gleichzeitig positiv oder ne- 
gativ sind. Das negative Vorzeichen hingegen gilt fiir den Fall, dass 
diese beiden Komponenten ein entgegengesetztes Vorzeichen haben. 
S lasst also weder den Gesamtspin noch den Isotopenspin unver- 
aindert. Es sei hervorgehoben, dass S im Zustand &* dennoch diago- 


nal ist. Hiervon werden wir spiter Gebrauch machen. Aus (11) geht 
hervor, dass mit of = + 1 


&* S&=4+1 &*sh=7F1 &'* SE’ = &" SE" =0 
gilt. Das obere Vorzeichen entspricht He*, das untere H*. Nach 


diesen formalen Betrachtungen gehen wir zur Erérterung der 
Grundzustinde dieser beiden Kerne iiber. 


(11) 


§ 2. Die Grundzustinde. 


Die experimente}len Daten, die sich auf die Grundzustinde von 
H, und He; beziehen, sind die Bindungsenergie, der Gesamtspin und 
das magnetische Moment. Die besten Werte der Bindungsenergien 
leiten sich aus den Kernreaktionen®) 


D+D— H?+p+Q, Q, = 4,086 + 0,022 MeV 
D+D— He? +n+Q, Q. = 3,265 + 0,018 MeV 
ab und betragen: 
By = 2 Ba—Q, = —8,510 + 0,091 MeV 
By, = 2 Ba —Q, = — 7,789 + 0,1 MeV 


Hierbei wurde fiir die Bindungsenergie des Deuterons der Wert 
Ba = — 2237 + 5 KeV aus der Bestimmung von Bett und Extior®) 
eingesetzt. Fiir die Differenz der Bindungsenergien erhalt man‘) 


B, — By, = Q;—Q, = 771 + 6keV 


*) Eine andere Quelle zur Bestimmung dieser zwei Bindungsenergien ist die 
Maximalenergie des £-Zerfalls des Tritons (vgl. Hanna und PontrEcorvo, Phys. 
Rev. 75, 983 (1949)). Mit der massenspektroskopischen Differenz 2 H!— H*? = 
1,432 +. 0,002 MeV bekommt man Bp = — 2,221 + 0,006 MeV und infolgedessen 
By = — 8,478 + 0,07 MeV, By. = — 7,707 + 0,06 MeV. 
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Die Messung der magnetischen Momente ergab fiir das Triton’)®) 


u, = + 2,9786 KM 
und fiir He? 2)29) 
Mye = (—) 2,1274 KM 


Ferner ist experimentell auch sichergestellt®)®)1°), dass die Grund- 
zustande von H? und He’ einen Gesamtspin S = 1/2 haben. 

Schon aus diesen Daten lassen sich einige Schliisse ziehen. So 
kann man u. a. aussagen, dass auch der Isotopenspin der beiden 
Grundzustinde 1/2 betrigt. In der Tat kann eine Konfiguration, 
die im Koordinatenraum vollkommen symmetrisch ist, nur im Fall 
von S=1/2 und T =1/2 auftreten. Eine solche Kenfiguration 
wire dagegen im Fall von S = 1/2 und T = 3/2 ausgeschlossen. 
Uberdies miissen die Grundzustinde zu den ersteren Quanten- 
zahlen gehéren, denn bei gleicher potentieller Energie besitzen be- 
kanntlich die symmetrischen Konfigurationen eine kleinere kine- 
tische Energie. Auf Grund der gleichen Tatsache ist ohne weiteres 
einzusehen, dass ein Niveau mit S = 3/2 und T = 1/2 sicher héher 
liegt. Dessen ungeachtet sprechen die gemessenen magnetischen 
Momente dafiir, dass die in Frage stehenden Grundzustande zum 
Isotopenspin T = 1/2 gehéren. 

Das gesamte magnetische Moment unseres Systems lautet 





3 147% 1-7) Upt+pu 
a k z z Pe N 
oa ep eo ig 


Up- Ly ( o§ tS 





: : +28) (13) 


wo wie tiblich of = T*o%; S ist durch (10) definiert. z ist die 
Richtung bei der of = +1, wie es nach der Definition des magne- 
tischen Moments sein muss. 

Man kann sich leicht davon tiberzeugen, dass S in einem Zustand 
mit S = 1/2 und T = 8/2 verschwindet. In diesem Fall gilt nim- 
lich*) 

2 1 a 
H= 3 Upt+ Zz ly fiir He® 
— au) 
H= 3 Uy +3 Hp fir H® 


Diese Werte stehen in Widerspruch zu den experimentellen Ergeb- 


*) Um die magnetischen Momente der Zusténde von H® aus denen von He® zu 
bekommen, braucht man nur py mit 4 »zu vertauschen. In der Tat wechseln t§ und 
S das Vorzeichen, wenn man von einem zum andern dieser Kerne iibergeht. 
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nissen. Im Zustand 5S = 1/2, T = 1/2 gilt dagegen, und zwar fiir den 
vollkommen symmetrischen Raumanteil, der mit der Spineigen- 
funktion €* gekoppelt ist 
= fy fiir He* 

: it (15) 
= fp fiir H 
Die Tatsache, dass im Zustand &* fiir die magnetischen Momente 
die folgenden Werte erhalt 


w= Sbp—z by fiir He? 


w= Shy— Mp fiir H? 


beweist, dass der vollkommen antisymmetrische Raumanteil der 
Eigenfunktion des Grundzustandes praktisch kaum vorhanden sein 
kann. Der Umstand, dass die kinetische Energie bei den antisym- 
metrischen Konfigurationen immer sehr gross ist, kann als eine 
weitere Bekraftigung dieser Behauptung angesehen werden. Da 
sich fiir den Zustand &’, é’ die gleichen magnetischen Momente er- 
geben wie fiir S = 1/2, T = 3/2 (vgl. (14)), kann man eine starke 
Beimischung eines solchen Zustandes ausschliessen. Der Zustand 
(&’, €’) liefert in der Tat einen Beitrag zu den magnetischen Mo- 
menten, der gerade im entgegengesetzten Sinn zu den Zusiatzen 
geht, die man braucht, um ausgehend von (15) die experimentell 
gefundenen Werte zu erklaren. Andererseits legt man sich von 
dieser Tatsache auch dann Rechenschaft ab, wenn man durch ein 
Variationsverfahren die Beimischung numerisch ermittelt. Fiir 
Einzelheiten sei auf eine andere Arbeit!!) verwiesen. 

Fir den Grundzustand machen wir folgenden vollkommen sym- 
metrischen Ansatz 


x 


wy (- ". ( ~)" ; re os (r+) (16) 


= (= = 
Diese Funktion ist im Raum von 7 und g normiert: 


fod 


| |p*|?dv =1 


Mit einem Potential U,, zwischen den Nukleonen 2 und 3 vom 
Typus der symmetrischen Mesontheorie 


oe 


iw 2 1 oe ee : 
m Usg= 3 (t- 2) - [1-5 g) + $9 (0%- 0] — + 8x? 


h? 


bekommt man fiir den Variationsparameter den Wert mu = 1,40. 
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Wir haben die Werte, 2/(x /8) = 1,18 10-13 cm fiir die Reichweite 
und s = 2,285 angenommen. Diese numerischen Werte sind den 
Zweikérperproblemen entnommen. Fiir die Bindungsenergie des 
Tritons ergibt sich By = — 2,45 MeV. 


Wenn fiir die Reichweite ein grésserer Wert angenommen oder 
die Tensorkraft beriicksichtigt wird, so erhalt man fiir die Bindungs- 
energie gréssere Werte. Dass die Bindungsenergie immer zu klein 
herauskommt, diirfte zum Teil dem fiir den Grundzustand ge- 
machten Ansatz zuzuschreiben und zum Teil eine Folge der beniitz- 
ten Wechselwirkung sein. Wir wollen den Parameter mu aus der 
Coulomb’schen Abstossung der zwei Protonen in He® wieder be- 
stimmen. Dabei wird die Annahme gemacht, dass die Differenz der 
Bindungsenergien von H* und He? als reine Coulombsche Energie 
angesehen werden kann. Der dieser Energie entsprechende Operator 
ist: 

RS 1+ 1+7%) 1 
2 2 FF — Fl 





=€ 


7 e rps 1 
2, = 2 a+ 
\T2— 73 


Fir He® gilt also 


(i 
|r2—75| 


und fiir den in (16) angegebenen Zustand wird 


> =e. xV 3 


1 
te 


Daraus folgt mit H,=771 keV und mit dem schon beniitzten 
Wert von x; u = 2,68. Fiir die numerische Berechnung der Wir- 
kungsquerschnitte werden wir von diesem zweiten Werte Gebrauch 
machen. Will man andererseits auch die Beimischung (9’, p’’) mit 
einbeziehen, so hat man fiir den Grundzustand eine Eigenfunktion 
folgender Art 


p= gét+ gq’ &"— gg’ & 


zu wahlen. Um dem Pautiprinzip Geniige zu leisten, miissen sich 
gy’ und »” nach der Darstellung D transformieren (vgl. die zweite 
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Gleichung von (11)). Man kann fiir die drei Funktionen 9°, 9’, »’’ 
z. B. den folgenden Ansatz!*) machen 


Diese Funktionen gehéren den richtigen Symmetrieklassen an, 
wie aus den Bemerkungen, die wir hinsichtlich der Beziehung (11) 
gemacht haben, hervorgeht. Fiir die Normierung muss N* + 2 N’=1 
gelten. Das Variationsverfahren liefert fiir N’, mit den gleichen 
Konstanten wie oben, einen ausserordentlich kleinen Wert?"). Die 
Bindungdenergie nimmt den grésseren Wert By = —3,1 Mev an. 
Fiir vy erhalt man v = 1,0. Obzwar man diesen Wert von » nicht 
allzuviel Vertrauen schenken darf, bleibt jedoch die Tatsache er- 
wiesen, dass die Beimischung der Raumanteile (q’, g’’) im Grund- 
zustand nur sehr klein sein kann. Wir gehen nun zur Berechnung 
der Wirkungsquerschnitte fiir die Photospaltung tiber. 


§ 3. Magnetische Ubergiinge. 


Wir wollen, wie iiblich, unterscheiden zwischen Ubergingen, 
die vom magnetischen Feld und Ubergingen, die vom elektrischen 
Feld der einfallenden Strahlung herriihren. Wir beginnen mit den 
ersteren. 

Wir beschranken uns auf den Fall, dass das magnetische Feld 
innerhalb des Kernes als konstant angesehen werden darf, d. h. 
wir betrachten nur die Dipoliibergiange. 

Die Wechselwirkung ist 


H,,=—u.H, 

Lz, ist die Komponente des magnetischen Momentes des Kernes 
in der Feldrichtung, die zum Wellen- und zum Polarisations- 
vektor der einfallenden Strahlung senkrecht steht. Wir verwenden 
fiir w, den Ausdruck (13) 


FA HptHy , Hp-Fy [ 08-t§ re eh 
Me =\— 3 + = (75% + 28) are 
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Wird mit hw die Energie der y-Quanten bezeichnet, so muss man 
bekanntlich fiir die normierte Feldstarke 


HR, -iako 
einsetzen. 

Die Tatsache, dass &*, wie schon bemerkt, eine Eigenfunktion 
von S ist, bringt mit sich, dass ein magnetischer Dipoliibergang 
von einem im Raumanteil symmetrischen Zustand g* aus ver- 
boten ist. In der Tat ist der symmetrische Zustand des Konti- 
nuums, der zu den gleichen Quantenzahlen S = % und T= % 
gehért, auf dem Grundzustand orthogonal. Dieser Umstand kann 
als Erklarung fiir die bekannte experimentelle Tatsache heran- 
gezogen werden, dass der Einfangquerschnitt des Deuterons fiir 
thermische Neutronen sehr klein ist. 


Will man den Ubergang vom Raumanteil 9’, y’} des Grund- 
zustandes ins Kontinuum berechnen, so wirkt man mit dem 
Operator (13) auf die Funktion 


ae: 
y2 


Der diagonale Teil des genannten Operators liefert natiirlich 
keinen Beitrag zum Ubergang und man darf sich auf den Operator 


Pa {(p' Ee" EL) +(p' EL —@" ED} 


eh Up-Hy 
Mc 3 s 


beschrinken. Aus (11) folgt fiir He® 


Sga= pale ae + OPA) O'S + OH) — P(x oe + OP xt) 
+o" (y¥_+0'x)} 


Fir H* yeniigt es, das Vorzeichen zu wechseln. Die Quanten- 
zahlen des Endzustandes miissen entweder S = % und T = 3/, 
oder S = 3/, und T = \% sein. Von diesen Méglichkeiten ist die 
zweite weitaus wichtiger, denn in diesem Fall kann der Endzustand 
aus einem Deuteron im Grundzustand *S und einem freien Nukleon 
bestehen. Der andere Fall wiirde einem Deuteron im 1S-Zustand, 
der symmetrisch in den Ladungskoordinaten ist, und einem freien 
Nukleon entsprechen. Die Berechnung der diesem letzten Fall 
entsprechenden Ubergangswahrscheinlichkeit soll weiter unten in 
Zusammenhang mit dem direkten Ubergang in drei freie Nukleonen 
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durchgefiihrt werden (vgl. § 5). Das Matrixelement, das wir be- 
rechnen wollen, lautet also 


e . 


| (¢.¢' +¢.9")dv=M,, (19) 


wobei tiber den Spin bereits aufsummiert wurde. 
Fiir die Berechnung des Wirkungsquerschnitts benutzt man die 
iibliche Formel der Stérungstheorie 


*7Tr eh ac Up ty 
| Pe Hy Gadd = ye -* Vahw —z 


. . 


22 
o= 5 | Meal? ee 


Fiir den Endzustand machen wir den Ansatz 
, ye 
Ge = T" Ge | 
" my 
Ge =T" Ge | 
Wir verweisen auf die Arbeit?) fiir weitere Erklarungen. Der 
asymptotische Ausdruck fiir y, ist fiir grosse Werte von q 


| (20) 


sin (kq+ 64) 


1 
Ge =z g(r) OE 


Fiir He? ist die S-Welle im Coulombfeld des Deuterons einzusetzen. 
Mit g(r) bezeichnen wir die im 7-Raum normierte Eigenfunktion 
des Deuterons im *S-Zustand. 6, ist die Phase im Quartettzustand 
der S-Streuung eines Neutrons am Deuteron. Wie iiblich 


ki dk, dw 


h?k? 
i q 
a ae 


i . pees > | ee 
(55) E — h @ | B| = t= 
in ee ,. 
>; ist die kinetische Energie der Relativbewegung des aus- 
m =] 


laufenden Nukleons in bezug auf das Deuteron. Die Schwellenwerte 
der betreffenden Reaktion betragen: 


By = — 8,50 + 2,23 = — 6,27 MeV fir H® 
Bue = — 7,73 + 2,23 = — 5,50 MeV fiir He*® 


Mit Hilfe von (20) und (3), (4) wird das Matrixelement 


j Ie = " 
M.a= ae \n h w(Hy— Hp) | 9p. dv 


Wir wollen uns mit einer Abschatzung der Gréssenordnung be- 
gniigen, indem wir fiir g, das Produkt einer Gauss’schen Funktion 
mit einer freien S-Welle ansetzen: 


y" 2 —a? r? sin kg q 
kad 
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Fiir den Wirkungsquerschnitt bekommt man 


o = N’ =(2 a)" (axe) (uy — mp)? Ve (e+e) (F — 4) (Geyer 


Wir haben (17)’ benutzt und folgende Abkiirzung eingefihrt 


2 2 f 1 
we= k= 2% (ho—-|B)) x=57 |B] (£)'=(4)+a5 


x % y? 


§ 4. Elektrische Uberginge. 


Die Wechselwirkung mit dem elektrischen Feld der einfallenden 


Strahlung, die durch ein Vektorpotential A beschrieben wird, 
lautet bekanntlich 


; soe ee 
Hy == Din (A (M%)*?)) 
1 


Dabei bedeutet e, die Ladung des k-ten Nukleons und %, seine Ge- 
schwindigkeit. Fiir elektrische Dipoliiberginge, auf die wir uns 


beschranken diirfen, ist 4 im Kerninnern konstant. Es gilt mit der 
iiblichen Normierung 


A= — /Qaho n 
n bezeichnet einen Einheitsvektor in der Polarisationsrichtung, die 
wir als z-Achse wahlen wollen. Es ist also 
3 (k) 
, € j.~—— 1+t . 
H,,= = V2nh ody ee “of (22) 


Es ist vorteilhaft diese Formel in folgender Weise umzuschreiben: 


” ” 
> 


, le >See eee 8 8 2 

Hi, rt 3 V2nh w {t+ TU, +T,0,+T, %, 

Dabei as er * Wg) 
Yee = i se 

“= Tr, v,=T v; v,=T v; 


Im Schwerpunktsystem erhalt man mit der Definition (2) 
Hy = 35 V2aho{tt + 124} 


Die Operatoren 7, und q, kénnen auch folgendermassen geschrieben 
werden 

t, = —towr, q: = —1o4q,; 
Man hat also 


TY I Re, oe 
Hy = —i-4 Vinh o{t1,+714} 
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Der Wirkungsquerschnitt lautet wie tiblich 
22 
C= ry . |M.a|? * Oe 


Wir wollen zuniachst fiir die Berechnung des Matrixelementes 
M._ mit der tiberwiegenden Komponente anfangen, d. h. also 
annehmen, dass der Grundzustand in den Raumkoordinaten voll- 
kommen symmetrisch ist. Mit Hilfe von (8) und (4) wird 


H’. of & = + iz V2ah o{(§'9,—§" 1) +o (x",—x' a} e 


Das Minus- und Pluszeichen gelten fiir H® bzw. He?. 


Der Spin wird natiirlich erhalten, was dagegen fiir den Isotopen- 
spin nicht der Fall ist. Der Ubergang in den Endzustand mit 
T = 3/, soll bei der Spaltung in drei freie Nukleonen (vgl. § 5) 
beriicksichtigt werden. Wenn fiir den Endzustand T = \% ist, 
so kann ein 3S-Deuteron und ein freies Nukleon entstehen, welches 
wegen der Erhaltung des Drehimpulses als P-Welle auslauft.. Wir 
kénnen den Ansatz 


ye = — G+ 9,8 —9, & 
verwenden, bei dem wir, wie schon bemerkt (vgl. (20)), 


P =T: Pe 
Pe =T" Pe 
P, = T" Pe 


wahlen. Dabei setzen wir fiir ¢, an 


= zg ale) 


Mit Hilfe von (3) und (4) bekommt man fiir das Matrixelement 
[viHgado ~ LiZVaho [gt (eg rd 


Hierbei ist iiber die Spins schon aufsummiert. Wir erinnern, dass 
die Spineigenfunktion des *S-Deuteron x” ¢’ = (1// 2) (&’ —&*) lautet. 
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Wir verweisen auf den Anhang fiir die Berechnung des Integrals. 
Man erhalt, mit einer g* gemass (17) 


x2do= =< us 3) 82 (e+e)e—“*sin?O@dw (28) 

@ ist der Winkel zwischen dem Impuls des ausgesandten Nukleon 
und dem Wellenvektor der einfallenden Strahlung. Der totale 
Wirkungsquerschnitt wird 


he 


x20 = a (2 312 ut (Fr) e22(¢ +&) P we (24) 
“u 








T 


55 } 
. 4 
629 10 20 30 0 


Fig. 1. 
Totaler Wirkungsquerschnitt fiir die Photospaltung von H* und He® in ein 
3§-Deuteron und ein freies Nukleon als Funktion der Energie der einfallenden 
y-Quanten. Die obere Kurve bezieht sich auf H*, die untere auf He?. 


Die exponentielle Energieabhangigkeit bei grossen Energien ist 
als Folge des fiir die Wellenfunktion des Grundzustandes gemachten 
Gauss’schen Ansatzes anzusehen. Bei asymptotisch exponentiellem 
Verlauf dieser Wellenfunktion wiirde man eine hyperbolische 
Energieabhangigkeit bekommen. Im Fall von He? ist zur Beriick- 
sichtigung des Coulomb-Feldes der bekannte Faktor 


22 
em71_4 


anzubringen. Hierbei bedeutet 


2 


ee 
The” a7, 


Fiir die numerische Auswertung der Formel (24) fir H? und He? 
verweisen wir auf die Figur. 
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Man kann auch hier den Anteil g’,y” der Eigenfunktion des 
Grundzustandes beriicksichtigen. Mit den tiblichen Bezeichnungen 
erhalt man fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt 

x2 da= |< ead (x x)3 e®'? (e + ¢,) {Vx . e~z® 


9 he 
7 


wobei 


Fiir die Berechnung der betreffenden Integrale verweisen wir auf 
den Anhang. 


§ 5. Photospaltung in drei freie Nukleonen. 


Fir die Ermittlung des Wirkungsquerschnittes muss man in die 
stérungstheoretische Formel 
oi 22 H'|? 0 


he e 


fiir die Dichte der Endzustinde o,, in denen die Energie 
E=ho—|B| =5— (p?+p) (26) 


ist und die den Koordinaten entsprechenden Impulse Pp, und p, sind, 
den folgenden Ausdruck 
_kidk, dag 
Ce dE (2n)8 


einsetzen. Dabei ist dw, das Raumwinkelelement im sechsdimen- 


sionalen Raum der Impulse 9, = hk, und p.= hkg. hk, ist der Ge- 
samtimpuls. o na 
hk.,=h(k, + kq) 
Aus (26) folgt 
doy 


kt Gxt 


Ge = ¥ 


Das Matrixelement fiir den magnetischen Ubergang lautet, analog 
zu (19) 


Mea | ¥.Ha vedo =o PS Yahoo 


[ee +¢.9")do 
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Hierbei ist iiber die Spins im Endzustand - die S = \%, T =3/, 
oder S = 3/,, T’= % sein kénnen - inkohiérent aufzusummieren. 
In der tiblichen Weise erhalt man mit (8) und (4) 


oh Pe- Py pe ff ” 
Mea = 45 5 ~ V2xhw | y, p' dv 
Fir ¢, muss man 
es eiky 7+ Khq-@ 

ansetzen. Das Integral in (27) ist also die Transformierte von g”’ — 
fiir die, wie immer, der Ansatz (17) verwendet wird — im Impuls- 
raum von p, und p,. Der differentielle Wirkungsquerschnitt lautet 
sodann 

te ae} — pty)? v1 2 (e + &) (ee iG)” e-" *dw 
~ Sa he (ste i A . x4 . 
Durch Integration tiber alle Winkel folgt der totale Wirkungs- 
querschnitt 


31 16 e /h \2 on” 
= ts at Ne (aa) sal Mette + le" 


Das Matrixelement fiir den elektrischen Ubergang ist mit dem 
iiblichen Ansatz leicht zu ermitteln. Es geniigt mit dem Operator 
(t,7, + 7,q.) auf p= p*§* + gE" — o"& zu wirken. Man erhilt: 
(t, 72+, Q2) Y= 99 (X'G2— 4" Ns) C+ 
FU te 2" Ge) (2 Ge + 1" 2) P"I ES’ + 
+ (G' de— 9" 12) + (pt + Y" Ge) &* + (728" —G. 8" )p* 


Weiter muss man die Fouriertransformierten der Dipolmomente 


ka (",, q.) x eet the Day / y’ . Gas q:) . ea ilk, r+ Fe) ay, 


[9° (.@)- gilt kya) 4, 
> iz 


berechnen. Wir verweisen diesbeziiglich auf den Anhang. Der 
differentielle Wirkungsquerschnitt lautet, im Fall N’ = 0 


4 e 


ky)z + (kq)z — pe? 
nda =A 2 (e+0,) ret Eee 106 ie 


Hier kénnen wir uns nach der Winkelverteilung des Impulses p, 
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fragen. Dazu ist iiber die Winkel von k, zu integrieren. Man vgl. 
den Anhang. Das Ergebnis der Integration [mit N’ = 0} ist: 


— g2 3 
x2 do = —— ai ~ Ve (e + 6) ne +45 tbsint 9) pte me 
Unabhingig von der Energie des ausgesandten Nukleons erhilt 
man fiir den differentiellen Wirkungsquerschnitt 


2 


2 ¢2 ‘ —p? 
= Fee (e+e) (gt ap sin? 9) wire * “do, 


und fiir den totalen Wirkungsquerschnitt : 


16 3 e — pe 
ee 10 
x20 = is (5) a8 ei (e+ ¢,)ul%e 


§ 6. Wirkungsquersehnitt fiir den Einfang eines Nukleons durch ein 
Deuteron. 


Fiir das Verhaltnis der zwei Wirkungsquerschnitte der Photo- 
spaltung und des entgegengesetzten Prozesses gilt offenbar 


vy ist die Relativgeschwindigkeit des einfallenden Nukleons, 0, 
und g, sind die Dichten der Endzustinde fiir die Bildung bzw. die 
Spaltung, g, und g, sind statistische Gewichte, die durch den Spin 
bestimmt sind. Da 

Go _ 2 


9 3 
wird das Verhaltnis der Winkelquerschnitte 


o£ ery 
o, 3 \cp, 


Es ist 


Pe . 
hw=57-+|B|=Ey+ |B 


wobei Ey=p?/2 m die kinetische Energie der Relativbewegung 
des einfallenden Nukleons ist. Man erhialt 


O 3 (€+€&)? es) 
+ : eae Mc 


Wenn man den magnetischen Ubergang vernachlassigt und folge- 
richtig beim elektrischen Ubergang nur den vollkommen sym- 
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metrischen Raumanteil beriicksichtigt, so erhalt man fiir den dif- 
ferentiellen Wirkungsquerschnitt 


3 V2a e? (hx \2 ax? = —pte . 
2 =— 5 a Af 3 2 
de = = ae = (57) uu (F Ve(e+e,)%e sin? # dw 


und fiir den totalen Wirkungsquerschnitt 


1 » & (hx 2¢ 
oe eae o/2 * —p 
xP o = sy (22) ie (Gre) # ae a Ve(e+e,)? 


Schlusshbemerkungen. 


Im Hinblick auf einen detaillierten Vergleich der hier gewonnenen 
Formeln fiir die Wirkungsquerschnitte mit zukinftigen experi- 
mentellen Ergebnissen wollen wir die Aufmerksamkeit auf zwei 
Tatsachen lenken. Erstens ist der allgemeine Verlauf der Wirkungs- 
querschnitte in Abhingigkeit von der Energie, wie schon bemerkt, 
auf das asymptotische Verhalten der Eigenfunktionen der gebun- 
denen Zusténde besonders empfindlich. Zweitens sind fiir die 
kleineren Energien Korrekturen anzubringen, um im Fall von He® 
die Coulombsche Abstossung genauer und auch sonst die Verzer- 
rung der freien Wellen durch das Kernfeld zu _ beriicksichtigen. 
Wir haben vorderhand von einer exakteren Berechnung der Matrix- 
elemente in diesem Sinne abgesehen und ziehen es vor, sichere 
experimentelle Ergebnisse iiber die in Frage stehenden Reaktionen 
abzuwarten, die fiir eine solche Bemithung eine Rechtfertigung 
und eine wertvolle Hilfe bedeuten werden. Insbesondere sollen die 
Experimente entscheiden, ob die hier vertretene Ansicht, dass bei 
den Eigenfunktionen der Grundzustiinde der symmetrische Raum- 
anteil tiberwiegt, gerechtfertigt ist. 


Anhang. 


Um die Integrale (25) zu ermitteln, geniigt es, die Fourier- 
transformierten der Funktionen ¢*, 9’, gp” 


Boley Pe 
apr +9") 


5 = (r+?) 


3 + (r?-+9") 
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2 2 Lb 
— (k, +k) +; 


” 1 
A'=(s- 
sind, nach (k,), und (k,), abzuleiten. 

Man erhilt so 


2 2, 
% (k, +k) Qe 


2, » 
q! 2x* 


_ Um die Formel (29) zu erhalten, muss man iiber die Winkel von 
k, integrieren. Es ist fiir diesen Zweck von Vorteil, die zonalen 
Kugelkoordinaten eines sechsdimensionalen Raumes, nimlich 


(k 


7 r k : 
Se = Ve ty Sie = Ve ty ( az e = Ve ty 


x 


ky) 2 Krdy (ky) z 
Coe — YeT, cos 9 = =VeT, sin p Moe = Ve ty 
einzufiihren. Dabei bezeichnen wir mit 


2 2 
k, +k, 


é= 
x2 


T,=1——§-—#-& 


—1l<i;<+1 O<qg<2a 
Fir das Raumwinkelelement dw, gilt 
dw, = 2 dt, dt, dt, dt, dp 


Es sind jetzt die folgenden Mittelwerte zu bilden: 


1 f (eet (hy): or ke + ky \? 31 
aI - pe -dt, dy =€E (5 3 + #2) — rs dw, = 5 703 ¢2 
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Bezeichnet man mit # den Winkel zwischen k, und der Einfalls- 
richtung der Quanten und mit « das zugehérige Azimut, so erhalt 
man 
k ‘ 
tz, = —_sin # cos a 
a nVe 


Hieraus folgt bei Mitteilung in bezug auf die Polarisationsrichtung 


Me 


Es ist uns eine angenehme Pflicht, Herrn Prof. Dr. P. ScHERRER 
fiir sein férderndes Interesse an dieser Arbeit den herzlichsten 
Dank auszusprechen. Herrn V. L. TELEGpI bin ich fiir seine Mit- 
hilfe bei der Durchsicht des Manuskriptes verpflichtet. 
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